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Croissance et spectroscopic de boites quantiques diluees InAs/InP(001) 
pour des applications nanophotoniques a 1,55 urn 

Resume 
Ce travail porte sur la croissance epitaxiale et la caracterisation optique de boites 

quantiques d'InAs/InP(001) en faible densite en vue de la realisation de nouveaux composants 
nanophotoniques emettant a 1,55 um. Les proprietes structurales et optiques des ilots ont ete 
correles pour differents parametres de croissance d'un systeme d'epitaxie par jet moleculaire 
a sources solides. Nos resultats soulignent rinfluence des reconstructions de surface d'InAs 
sur la forme des ilots. Des boites, plutot que des batonnets allonges generalement observes, 
peuvent etre directement formees dans des conditions de croissance adequates. Une transition 
de forme de batonnets vers des boites est egalement demontree par des traitements post-
croissance sous arsenic. Les faibles densites de boites sont obtenues pour des faibles 
epaisseurs d'InAs deposees. Leur emission est facilement controlee a 1,55 um par une 
procedure d'encapsulation specifique appele « double cap ». Quelques proprietes des boites 
individuelles d'InAs/InP sont ensuite evaluees. Les etudes de micro-photoluminescence 
reVelent des pics d'emission tres fins et distincts autour de 1,55 um confirmant les proprietes 
« quasi-atomiques » de ces boites uniques. Enfin, nous proposons pour la premiere fois une 
methode a haute resolution spatiale qui permet d'etudier le transport de charges autour d'une 
boite unique grace a une technique de cathodoluminescence a basse tension d'acceleration. 
Une mesure directe de la longueur de diffusion des porteurs avant capture dans une boite a ete 
obtenue. Ces resultats ouvrent de nouvelles perspectives quant a 1'integration de ces boites 
uniques dans des microcavites optiques pour la realisation de sources de lumieres quantiques 
a 1,55 um. 
MotsCles 
Boites quantiques, InAs/InP, MBE, reconstructions de surface, uPL, CL 

Growth and spectroscopy of single InAs/InP(001) quantum dots for 
nanophotonic applications at 1.55 um 

Abstract 
This thesis focus on the epitaxial growth and optical characterization of diluted 

InAs/InP(001) quantum dots for the realisation of new nanophotonic devices emitting at 1.55 
um. The structural and optical properties of the quantum islands are correlated to different 
growth parameters of a solid source molecular beam epitaxy system. Our results highlight the 
influence of InAs surface reconstructions on the island shape. Dots rather than elongated 
dashes usually observed can be directly formed by adequate growth conditions. Dash to dot 
shape transition is also demonstrated by post-growth treatments. Low dot densities are 
obtained for small InAs deposited thickness. Their emission wavelength is easily tuned to 
1.55 um using the "double cap" procedure for the growth of the InP capping layer. Optical 
properties of such single InAs/InP quantum dots are then evaluated. Micro-
photoluminescence studies reveal sharp and well separated emission lines near 1.55 um from 
single dots confirming their atom-like properties. Last, we propose for the first time a high 
spatial resolution method to study the carrier transport in the vicinity of a single quantum dot 
using a low-voltage cathodoluminescence technique. A direct measurement- of the carrier 
diffusion length before capture into one dot has been obtained. These results open the way to 
the integration of these single dots into optical micro-cavities for the realisation of quantum 
light sources at 1.55 um. 
KeyWords 
Quantum dots, InAs/InP, MBE, surface reconstructions, uPL, CL 

IV 



Liste des figures 

Figure 1.1. Evolution de la densite d'etats p(E) et de la structure de bande E(k) en fonction 
de la dimensionnalite du materiau. (a) un semiconducteur massif (3D), (b) un 
puits quantique (2D), (c) un fil quantique (ID) et (d) une boite quantique (OD). 

... 8 

Figure 1.2. Diagramme de bande sch&natique d'une boite quantique semi-conductrice de 
. bande interdite directe Eg

2 enterree dans une matrice de plus grand bande 
interdite Eg1. Les valeurs indiquees sont pour: la largeur du puits (L), la 
separation entre la bande de valence et de conduction des deux mateiiaux (AEc 
et AEv), les. niveaux d'energie pour les electrons et les trous (Ee et Eh) dans la 
boite quantique, l'energie de confinement pour les electrons et les trous 
(AEconf e et AECOnf,h ), la frequence de transition optique du niveau fondamental 
( v o ) - . . . . ' •'..., ; 9 

Figure 1.3. Spectres de photoluminescence d'une boite quantique unique a differentes 
temperatures : (a) 8 K et (b) 250 K. (c) Evolution de la largeur a mi-hauteur des 
raies d'emission en fonction de la temperature. D'apres [Matsuda 01] 10 

Figure 1.4. Spectres de photoluminescence a basses temperatures realises sur un nombre 
variable de boites quantiques jusqu'a une boite unique. L'influence de la 
dispersion en taille des boites sur la largeur du spectre obtenu est mise en 
evidence. D'apres [Caroff 05d] 11 

Figure 1.5. Quelques techniques de fabrication de boites quantiques semi-conductrices.. 12 

Figure 1.6. Principe de croissance d'ilots quantiques 3D par le mode de croissance 
Stranski-Krastanov. Ey et Es designe l'energie de volume et l'energie de 
surface respectivement 13 

Figure 1.7. Evolution qualitative de l'energie de formation d'un ilot 3D AE a partir d'une 
couche 2D en fonction du volume deposee. La barriere energetique de 
nucleation d'un ilot 3D est franchie pour un certain volume critique. Adapte 
d'apres [Tersoff 94] :....15 

Figure 1.8. Representation schematique de revolution de l'energie de formation d'un ilot 
AE en fonction de son volume pour deux formes differentes. Le diagramme 
montre l'existence d'une plus grande energie de nucleation necessaire a la 
formation des ilots de hauteur elevee (d6me). Adapte d'apres [Caroff 05d]. ..17 

Figure 1.9. Schema representant un systeme d'electrodynamique quantique en cavite. La 
boite quantique symbolisee par un systeme a deux niveaux d'energie (en vert) 
interagit avec le photon dans le mode optique resonnant de la cavite symbolisee 
par les deux miroirs en bleu. Le point en bleu fonc6 est un electron occupant un 
des deux niveaux d'energie. Le regime de couplage fort est atteint lorsque le 
taux d'interaction boite-photon (g) est plus grand que le taux de dissipation due 
aux pertes de photons par la cavite (K) et par remission de la boite dans 

v 



Liste des figures 

d'autres modes au taux y. Autrement dit, lorsque g » K,y. Inversement, le 
couplage faible se produit lorsque g « K,y 19 

Figure 1.10. Exaltation de remission spontanee par l'effet Purcell. Le couplage faible a un 
mode de cavite augmente le taux d'emission spontanee par l'accroissement 
local de la densite de mode (b), comparee a leur densite dans le vide (a) 21 

Figure 1.11. Principe du protocole employe pour generer des photons uniques avec une 
boite. (a) des paires electron-trou sont creees dans la barriere entourant la boite 
par une excitation optique ou electrique pulsee. lis sont rapidement capturees 
par la boite et relaxent vers les niveaux d'energie disponibles. (b) La 
recombinaison sequentielle des porteurs se fait a des energies differentes en 
fonction du nombre de paires residuelles dans la boite. Un filtrage spectral de 
la raie d'emission Xn permet de selectionner un photon unique .23 

Figure 1.12. Images MEB de cavites semi-conductrices. (a)-(b) micropiliers, (c) micro-
disque, (d)-(f) cristaux photoniques planaires. D'apres [Shields 07] 24 

Figure 1.13. Cascade radiative du bi-exciton permettant la creation d'etats intriques si le 
dedoublement de la structure fine du biexciton est nul : 6M) 25 

Figure 1.14. Images AFM (a) d'un reseau de nanotrous de 80-100 nm de diametre et de 4-5 
nm de profondeur sur une couche d'InP(OOl) (b) d'ilots d'InAs localises au-
dessus des trous apres la croissance de 3 nm d'InP et de 0,8 MC d'InAs. 
D'apres[Turala 09] 28 

Figure 1.15. Localisation d'une BOlTE pour par lithographie optique in-stu en champ 
lointain[Dousse08]. 29 

Figure 1.16. Differentes formes de nanostructures d'InAs sur InP(OOl) : (a) fils 
[Gonzalez 00], (b) batonnets [Gendry 04], (c) boites [Frechengues 99a], (d) 
anneaux [Raz03] 30 

Figure 2.1. Diagramme schematique du reacteur d'epitaxie Riber 2300 en coupe 
transversal. Le systeme des pompes a vide est situe en dessous 36 

Figure 2.2. Schema du dispositif RHEED installe dans l'enceinte MBE (vue du dessous en 
perspective) 37 

Figure 2.3. Figures representant rintersection de la sphere d'Ewald avec le reseau 
reciproque d'une surface ideale (gauche) et d'une surface reelle (droite). Les 
conditions de Laue sont satisfaites si rextremite du vecteur Ak = k ' - k = Ghk 
intercepte une tige du reseau reciproque. D'apres [Bauer 92]. 38 

Figure 2.4. Diffraction en fonction de la morphologie : (a) lignes de diffraction dans le cas 
d'une couche plane (2D) : exemple d'une reconstruction de surface (2x4), (b) 
taches de diffraction caracteristiques d'une surface rugueuse (3D). Lors de la 
formation d'ilots 3D, l'apparition de nouveaux plans cristallins donne aux 
taches la forme de chevrons ' V 39 

VI 



Liste des figures 

Figure 2.5. Mesure de Pintensite d'une fenetre placee a l'endroit de rapparition d'une 
tache de Bragg. Determination de Pepaisseur critique H3D de la transition 2D / 
3D du mode de croissance. D'apres [Gendry 95] 40 

Figure 2.6. Interpretation des oscillations RHEED - Evolution de Pintensite de la tache 
speculaire en fonction du taux de recouvrement 0 (en MC). D'apres 
[Neave83] 41 

Figure 2.7. Parametres de controle lors de la croissance d'une couche d'InAs en MBE. ..42 

Figure 2.8. Schema de principe d'un microscope a force atomique 45 

Figure 2.9. (a) Images AFM de differentes tailles d'un echantillon d'ilots non capes. Le 
balayage de la pointe AFM est realise suivant <100> c'est-a-dire a 45° de la 
direction de clivage [110] de Pechantillon. (b) Analyse de la densite, de la 
hauteur et du diametre par un algorythme de detection automatique de grains 
sous le logiciel Gwyddion et (c) par une methode « manuelle » pour un 
echantillon a forte densite 47 

Figure 2.10. Images AFM de boites descendues jusqu'a temperature ambiante : (a) sous 
4xlO"6torrdeP2)30 s apres le debut de la descente sous As2; (b) sous As2. Les 
conditions de croissance des boites sont: 2 MC/530°C/8><10'6 torr /0,2 MC/s 
suivide 10s de recuit a 530°C < 49 

Figure 2.11. Schema de principe du microscope electronique en transmission. Chaque 
faisceau diffracte par 1'echantillon est focalise en un point dans le plan focal 
image de l'objectif et forme un motif de diffraction caracteristique. Un 
diaphragme d'ouverture variable permet de selectionner les faisceaux qui 
interfereront pour former Pimage (d'apres [Shchukin 04]) 50 

Figure 2.12. Schema illustrant le principe de la photoluminescence 52 

Figure 2.13. Deux techniques d'isolation spatiale de boites (a) par la gravure d'un mesa et 
(b) par une ouverture submicronique dans un masque metallique. L'excitation 
du laser est en rouge et la luminescence des boites isolees spatialement est 
representee en magenta. L'emission des boites en dehors de Pouverture (en 
noire) est bloquee par le masque 54 

Figure 2.14. Spectres de uPL d'un echantillon de boites a forte densite a travers des 
ouvertures variables dans un masque metallique [Gammon 98]. Le spectre 
d'une boite individuelle est isole pour une ouverture submicronique 54 

Figure 2.15. Schema du banc de Micro-Photoluminescence, d'apres [Chauyin06b] 55 

Figure 2.16. Representation schematique des differents types d'electrons et rayonnements 
lies a l'interaction d'un faisceau d'electrons avec un solide. D'apres 
[Lahkak03] 57 

Figure 2.17. Schema du dispostif de CL etde quelques types d'analyses possibles... 59 

Figure 2.18. Trajectoires de 200 electrons primaires calculees par simulations Monte-Carlo 
dans un substrat d'InP pour differentes energies d'excitation. En rouge, sont 

vn 



Liste des figures 

representes les electrons primaries retrodiffuses et en bleu les electrons 
primaries absorbes dans lamatrice 60 

Figure 2.19. (a) Vue bidimensionnelle des courbes d'isoenergie des electrons primaries 
definissant la forme du volume d'interaction dans InP pour 1 keV; (b) 
Extension spatiale du volume d'interaction apres la perte de 95% de l'energie 
cinetique des electrons primaries (contour cyan (a)). A 1 keV, un volume aussi 
petit que (11x8x8 nm3) est obtenu dans 1'InP 61 

Figure 2.20. Densite de porteurs en exces normalisee en fonction de la distance pour les cas 
a ID, 2D et 3D. La source situee a l'origine est ponctuelle et la longueur de 
diffusion est fixee a 1 um 62 

Figure 3.1. (a) Image AFM et (b) spectres de PL typiques de batonnets quantiques d'InAs 
surInP(001)[Monat03] 66 

Figure 3.2. Principe de la mesure de 1'epaisseur critique H3D. Evolution en fonction du 
temps, de l'intensite d'une fenetre placee a l'endroit d'une tache de Bragg du 
diagramme RHEED selon [110] dans le cas d'une transition 2D/3D du mode de 
croissance ; : 67 

Figure 3.3. Epaisseur critique H3D en fonction de la temperature de croissance Tc, avec 
PAs=2xlO-6torretVc=0,2MC/s 68 

Figure 3.4. Epaisseur.critique H30 en fonction de la pression d'arsenic (AS2) pendant la 
croissance, pour TC=510°C et Vc=0,2MC/s , 69 

Figure 3.5. Images AFM des ilots d'InAs formes dans les conditions de croissance 
reperees par les lettres A (Tc = 480°C / 6 MC), B (Tc = 510°C / 4 MC) et C 
(TC=530°C / 2 MC) 72 

Figure 3.6. Diagrammes RHEED suivant les azimuths [110] et [1T0] pendant la croissance 
de 4 MC d'InAs sur InP pour deux conditions de croissance: (a) 510°C / 2x 10"6 

torr / 0,2 MC/s conduisant a la formation de batonnets et (b) 530°C / 8xl0"6 

torr / 0,2 MC/s conduisant a la formation de boites. Les reconstructions de 
surface de la surface d'InP exposee au flux d'arsenic avant le depfit d'InAs et 
les epaisseurs critiques H3D de la transition 2D/3D du mode de croissance sont 
indiqu^es en rouge ....73 

Figure 3.7. Vues planes et de profil de la reconstruction p2(2x4) sur InAs(OOl) montrant 
l'alternance des rangees des paries de dimeres As et des tranchees des dimeres 
manquants. Les cercles de couleur noir et gris represented les atomes d'As et 
d'ln, respectivement. La cellule unite de surface est indiquee par la region 
surlignee en gris fonce. D'apres [Ohtake08] 76 

Figure 3.8. Vues planes et de profil des reconstructions: (a) a(2x4) et (b) y(2x4) sur 
InAs(OOl). D'apres [Ohtake 08] 77 

Figure 3.9. Diagramme de phase des reconstructions de surface d'une couche d'InAs 
epitaxiee sur InP(OOl) en fonction de la temperature du substrat et de la 
pression d'arsenic 78 

vm 



Liste des figures 

Figure 3.10. Identification des reconstructions de surface d'InAs sur les diagrammes 
RHEED. Les raies d'ordre entier et fractionnaire sont indiquees ainsi que le 
taux de couverture d'arsenic en surface pour quelques reconstructions 79 

Figure 3.11. Images TEM de batonnets d'InAs recouverts d'une couche d'lhP (a) en vue 
plane champ clair et (b) en coupe suivant [ 110] en champ fonce [Gendry 04].80 

Figure 3.12. Representation schematique des batonnets quantiques d'InAs/InP(001) deduite 
de l'analyse des images TEM en coupe transverse. Les dimensions 
caracteristiques et l'orientation des facettes sont indiquees 80 

Figure 3.13. Image TEM en vue plane et en champ clair des ilots formes avec une 
reconstruction (2x1). L'echantillon est oriente en axe de zone [001] 81 

Figure 3.14. (a) Vue agrandie d'un ilot de forme hexagonale dans le plan (001). Coupes 
transverses montrant des profils en forme : (b) de dome suivant [110] avec des 
facettes {111}et (c) de pyramide suivant [110] avec des facettes {113} 82 

Figure 3.15. Images TEM (a) en vue plane et (b-c) en coupe transverse selon [110] d'ilots 
fabriques selon la voie C et cappes par de 1'InP a environ 520°C. L'epaisseur 
d'InAsdeposeeest6galea2MC 83 

Figure 3.16. Modele du mecanisme de relaxation de la deformation induite par la 
reconstruction 02(2*4) de I'lnAs, propose par Krzyzewski et Jones 
[Krzyzewski 08]. Les fleches indiquent la direction du deplacement des atomes 
afin de relaxer l'energie de contrainte 84 

Figure 3.17. Compatibilit6 d'une facette (114)A a marches avec le motif d'une 
reconstruction P(2><4). Coupes dans le plan : (a) (1T0) et (b) (001). Les atomes 
d'arsenic peuvent former trois dimeres sur la terrasse (001), tandis que les 
atomes d'indium sur la double marche correspondent exactement a un dimere 
d'arsenic manquant par cellule unite. D'apres [Ponchet95b] .85 

Figure 3.18. Energie de formation d'une boite quantique AEeq et d'un batonnet quantique 
AEQS en fonction du rapport des flux d'elements V/III (As/In) [Saint-Girons 
06b] 86 

Figure 3.19. Images AFM (1 um x 1 urn) d'ilots montrant 1'evolution morphologique des 
batonnets crus a 520°C (a) au cours de la descente en temperature (-30°C/min) 
sous flux d'arsenic. La commutation As/P pendant la descente en temperature 
permet de geler la morphologie de surface a environ (b) 460°C, (c) 430°C, (d) 
400°C ..88 

Figure 3.20. Image TEM en vue plane d'ilots pour lesquels la coalescence a ete stoppee a 
430°C par encapsulation par une couche d'lnP: (a) vue plane et (b) coupe 
transverse suivant [110]. L'epaisseur d'InAs depose etaitde 1,5 MC 89 

Figure 3.21. Images TEM d'ilots formes par refroidissement sous arsenic a 400°C : (a) vue 
plane (ilots non cappes) et (b) en coupe transverse suivant (ilots cappes par 10 
nmd'InP). L'epaisseur d'InAs depose etait de 1,4 MC. 89 

IX 



Liste des figures 

Figure 3.22. Echantillon A : Diagrammes RHEED suivant [110] (a) des batonnets (EinAS
 = 

.1,6 MC) apres 10 s de recuit a 520°C puis (b-d) pendant la descente en 
temperature sous une forte pression d'As2: (b) T = 460°C, (c) T = 430°C, (d) T 
= 400°C 90 

Figure 3.23. Echantillon B : Diagrammes suivant [110] (a) des batonnets (EinAs = 4 MC) 
apres 10 s de recuit puis (b-f) pendant la descente en temperature sous une forte 
pression d'As2. 90 

Figure 3.24. Images AFM et diagrammes RHEED suivant l'azimut [110] montrant 
1'evolution morphologique des fils en fonction du temps de recuit (a) 5 s (b) 1 
min (c) 2 min (d) 4 min. Les conditions de croissance des fils sont 4 MC / 
510°C/As2: 2xlO"6torr/0,2MC/s. Le recuit est realise a 510°C 92 

Figure 3.25. Images TEM de boites fabriquees selon la voie B avec un recuit de 4 minutes 
et encapsulees dans 1'InP. (a) en champ clair en axe de zone [001] au centre, 
(b) en champ sombre sur la tache sur la tache 220. Ces boites ont une forme 
pyramidale a base carree orientee suivant <100>. (c) zoom sur une boite en vue 
plane (d) coupe transverse suivant [110] 93 

Figure 3.26. Images AFM et diagrammes RHEED apres 4 min de recuit sous As2 a 2xl0"6 

torr montrant l'effet de la temperature de recuit (a-c) sur revolution en forme 
des batonnets , 94 

Figure 3.27. Densite et images AFM en fonction de l'epaisseur d'InAs deposee pour des 
boites fabriquees selon la voie A 97 

Figure 3.28. Images TEM en vue plane des boites fabriquees par la voie A. L'epaisseur 
d'InAs deposee est egale a : (a) 1,4 MC, (b) 1,6 MC et (c) 3 MC. La pression 
d'arsenic lorsdurefroidissement est de 6-8x10" torr .98 

Figure 3.29. Images AFM montrant 1'evolution de la densite des boites en fonction de 
l'epaisseur d'InAs d6posee, pour des boites fabriquees selon la voie B apres 4 
min de recuit 98 

Figure 3.30. Evolution de la densite des boites fabriquees selon la voie B en fonction de 
l'epaisseur d'InAs deposee : 99 

Figure 3.31. Images AFM montrant revolution de la densite des batonnets en fonction de 
l'epaisseur d'InAs deposee apres 2 minutes de « recuit» 99 

Figure 3.32. Images AFM (500 nm x 500 nm) montrant 1'evolution des boites fabriquees 
selon la voie C en fonction de l'epaisseur d'InAs deposee : 1,2 MC, 2 MC, 3 
M C e t 4 M C 100 

Figure 3.33. Evolution de la densite des boites fabriquees selon la voie C en fonction de 
l'epaisseur d'InAs deposee 100 

Figure 3.34. Images TEM en coupe transverse suivant [110] et [1T0] montrant les 
dimensions typiques de boites issues de la « voie C » avant (a)-(b) et apres (c)-
(d) 1'encapsulation par une couche d'InP « simple-cap » 103 

x 



Liste des figures 

Figure 3.35. Spectres de PL a 300 K des boites de type «voie C » avec une encapsulation 
d'InP « simple-cap » de 40 nm. Les epaisseur d'InAs deposees sont: 0,8 MC, 
1,2 MC, 2 M C e t 4 M C 103 

Figure 3.36. Spectres de PL a 300 K des boites de type (a) « voie A » et (b) « voie B » avec 
une encapsulation d'InP « simple-cap » 104 

Figure 3.37. Images TEM en coupe transverse d'une structure a boites de type « voie A » 
avec une procedure d'encapsulation «simple-cap». L'epaisseur d'InAs 
deposeeestde 1,5 MC ...104 

Figure 3.38. Etapes successives de 1'encapsulation des boites d'InAs/InP par la methode du 
« double-cap ». D'apres [ParanthoenOl] 105 

Figure 3.39. Spectres de PL a 300 K des boites formees selon la « voie C » avec une 
encapsulation d'InP « double-cap » en fonction de l'epaisseur du premier cap 
d'InP compare a une encapsulation simple cap (SC) 106 

Figure 3.40. Spectres de PL a 300 K des boites formees selon la « voie B » avec une 
encapsulation d'InP soit« simple-cap », soit« double-cap » pour des structures 
a 1 plan de boites et des structures empilees a 7 et 20 plans de boites. La 
densite de boites est modifiee avec l'epaisseur d'InAs deposee entre 0,8 et 6 
MC. La longueur d'onde demission visee est 1,55 urn et l'epaisseur du premier 
cap est d'environ 1,7 nm 107 

Figure 3.41. Diagramme de « phases » montrant les differentes formes d'ilots generalement 
obtenues en fonction des differents procedes (croissance directe ou «post-
croissance ») utilises et des reconstructions de surface associees de 1'InAs.. 108 

Figure 4.1. (a) Image AFM de boites diluees non cappees. (b) Image TEM en coupe 
transverse suivant [110] montrant une boite caracteristique de l'echantillon 
etudie. Cette image revele aussi la presence d'une couche de mouillage. (c) 
Spectre de macroPL d'un ensemble de boites (en noir) dont la distribution 
correspond a des fluctuations de monocouches de la hauteur (f7-fl 1). Le pic de 
la couche de mouillage (CM) a 1140 meV n'est pas montre. En dessous, les 
spectres de uPL de trois boites uniques acquis a travers une ouverture 
submicronique 112 

Figure 4.2. (a) Spectres de u-PL a 8K d'une boite unique en fonction de la puissance 
d'excitation. L'emission de l'exciton (X) apparait d'abord a a 838,2 meV 
suivie de celle du biexciton (2X) a 834,2 meV. 113 

Figure 4.3. Emissions de l'etat fondamental (s-shell) et du premier etat excite (p-shell) 
separees de 90 meV. Les pics 3X et 4X correspondent a la recombinaison du 
3eme ^ 4eme e x c j t o n n e u t r e s^p a rg s ,Je S,9 meV 114 

Figure 4.4. A gauche, schema de la structure preparee par MBE. Au centre, image AFM 
des boites non capees en faible densite. A droite, images TEM en vue plane et 
coupe transverse des boites obtenues par ce procede 121 

Figure 4.5. Cartographie de CL d'un echantillon de boites dTnAs/InP(001) en faible 
densite obtenue a 1 kV et 300 K en mode panchromatique avec un filtre passe 

XI 



Liste des figures 

haut coupant a 1,1 um. L'intensite de luminescence sur Pimage correspond aux 
boites emettant entre 1,1 et 1,65 urn tel que mentionne par le spectre de CL en 
insert 122 

Figure 4.6. (a) Images CL de la couche de mouillage (CM) a 980 nm (fentes 20/40 (im), et 
de toutes les boites detectables en mode panchromatique + filtre, obtenues a 
5K. (b) Ces memes images colorisees en bleu et rouge respectivement avec un 
contraste rehausse afin de mieux distinguer les zones luminescentes. (c) 
Superposition des images de la CM et des boites montrant des anti-correlations 
spatiales 124 

Figure 4.7. Representation schematique de la mesure de longueur de diffusion des porteurs 
par une boite unique. 126 

Figure 4.8. (a) Image CL d'une boite unique en mode panchromatique a 1 keV, 3 nA, 
300K . La zone balayee fait environ 1,6x1,2 jxm2. (b) Profil d'intensite suivant 
[100] lisse par la fonction en l/csch(R/Ld) qui permet d'extraire Ld 127 

Figure 4.9. Longueur de diffusion en fonction du taux de generation et du courant sonde a 
1 kV et 300 K. Une mesure a ete faite a 3kV et 0,42 nA. Les barres d'erreurs 
correspondent a la deviation standard a la moyenne 130 

Figure 4.10. Longueurs de diffusion des porteurs Ld avant capture par les boites en fonction 
de la temperature. Le graphique donne la valeur moyenne sur plusieurs 
mesures de boites ainsi que la deviation standard represente par les barres 
d'erreurs 132 

Figure 4.11. Spectres de CL de la couche de mouillage (a) et des boites (b) du meme 
echantillon en fonction de la temperature, (c) Dependence en temperature de 
l'intensite integree normalisee de la CM et des boites. (d) Evolution en 
temperature de type Arrhenius de l'intensite des boites et de la CM 134 

Figure 4.12. Schema de la structure a boite dopee aux electrons preparee par MBE 13 5 

Figure 4.1.3. Image CL de boites d'InAs/InP en faible densite sur un echantillon dop6 aux 
electrons (Si: NA+ND = lxlO19 cm"3) obtenue a 1 kV et 293 K en mode 
panchromatique. Les taches sont etirees suivant la direction [1T0] indiquant 
une anisotropie de diffusion. En insert, le spectre de CL associe ou remission 
de la couche de mouillage (CM) est bloquee par un filtre passe haut coupant a 
1,1 (Am 136 

Figure 4.14. Image de CL sur une boite isolee (a gauche) et profils associes suivant [110] et 
[110] (a droite). Les longueurs de diffusion sont evaluees suivant les directions 
[110]et[lT0] 137 

Figure 4.15. Images RHEED suivant [1T0] et [110] de la surface d'InAs apres 4 min de 
recuit sous As a 510°C. Les taches lumineuse indiquent clairement la 
formation de boites 138 

xu 



Liste des tableaux 

Tableau 2.1 Sequences typiques des caches pour la croissance d'un echantillon de boites 
dTnAs (a) non cape pour observations par AFM et (b) cape par une couche 
d'InP pour la PL. Legende : AC : Arret de Croissance ; SW : « switch » : 
commutation des caches elements V ; DT : Descente en Temperature ; TA : 
Temperature Ambiante. L'arret de croissance et la descente en temperature se 
fait sous atmosphere d'elements V 44 

Tableau 4.1 Comparatif des energies d'exciton (Ex), de liaison du biexciton (AEX-2x) et de 
separation entre le ler niveau excite et le niveau fondamental (AEs-p) pour 
differents ilots dTnAs cms sur substrat d'InP(OOl) planaire ou nanostructure. 
(*•: tailles mesurees par AFM; <...> : moyenne ; n.r = nonrenseigne)..... 116 

x i n 



Introduction 

Les boites quantiques semi-conductrices sont des nanostructures cristallines qui ont attire 

un immense interet ces deux dernieres decennies en raison de leurs proprietes physiques 

remarquables et de leurs applications potentielles en micro et optoelectronique. Dans de telles 

structures, les porteurs de charges (electrons et trous) sont confines dans les trois directions de 

l'espace et leurs niveaux d'energie sont discrets, ce qui leur vaut parfois l'appellation 

d'« atomes artificiels » en phase solide. Concretement, ce sont de petites inclusions d'un 

materiau semi-conducteur de petite bande interdite piegees dans une matrice d'un semi-

conducteur de bande interdite plus large. Des effets de quantification de l'energie des etats 

electroniques apparaissent lorsque la taille de ces structures est plus faible que la longueur 

d'onde de de Broglie associee au mouvement de l'electron dans le materiau, soit quelques 

dizaines de nanometres. La quantification dans les trois dimensions de l'espace aboutit a la 

discretisation de la densite d'etats d'energie et a l'apparition de proprietes singulieres. 

Parmi les techniques de fabrication, la croissance des boites quantiques par auto-

assemblage selon le mode de croissance Stranski-Krastanov s'est revelee etre bien adaptee en 

regard de la grande qualite structurale et optique des structures obtenues. Ce mode est base 

sur la croissance d'un materiau fortement desaccorde (Aa/a > 2 %) par rapport a un substrat 

hote. La formation de boites quantiques resulte de la relaxation elastique de la contrainte 

accumulee lors du depot de ce materiau. Le controle precis des parametres de croissance 

permet d'ajuster, dans une certaine mesure, la densite, la composition, la forme et les 

dimensions des boites quantiques, et ce pour plusieurs systemes de semi-conducteurs 

(InAs/GaAs, Ge/Si, InAs/InP, e tc . ) . Cette methode presente en plus 1'avantage d'etre 

compatible avec les precedes fabrications industriels et de pouvoir les integrer facilement 

dans des structures plus complexes a vocation electronique ou photonique. 

Les proprietes « quasi atomiques » de ces boites quantiques auto-assemblees ont tout 

d'abord ete exploitees dans des composants optoelectroniques utilises dans le domaine des 

telecommunications optiques (lasers, modulateurs, amplificateurs, photodetecteurs). La 

motivation principale portait sur 1'amelioration des performances des composants a base de 

puits quantiques. Des fortes densites de boites, un tres bon controle des dimensions et de la 
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dispersion en taille sont necessaires pour ce type d'applications. Des 1990, les premiers 

travaux portant sur la croissance des boites quantiques d'InAs/GaAs ont montre la difficulte a 

controler precisement leurs caracteristiques structurales et optiques. Neanmoins, des progres 

significatifs ont ete realises depuis une dizaine d'annees. A titre d'exemple, les diodes lasers a 

boites quantiques d'InAs/GaAs peuvent desormais surpasser celles a base de puits quantiques 

en regard du courant de seuil d'emission laser, de l'insensibilite a la temperature et de la 

vitesse de modulation du gain. La commercialisation de ces dispositifs a m6me dernierement 

eteentreprise1,2,3. 

Plus recemment, les avancees dans le domaine de la ciyptographie quantique et de 

rinformatique quantique ont aussi suscite l'interet des recherches sur l'emploi d'une seule 

boite quantique comme mat6riau actif dans des sources de lumiere dites non classiques. En 

effet, une boite quantique a la propriete d'emettre spontanement des photons un par un de 

mdme energie lorsqu'elle se desexcite. Integree adequatement dans une microcavite 

photonique (resonateur dont les dimensions sont de l'ordre de la longueur d'onde), elle peut 

generer de maniere efficace des photons uniques ou des paires de photons intriques a la 

demande. Ce type de dispositifs quantiques encore experimentales pourrait constituer une des 

briques necessaires a la mise en place de nouveaux systemes de communication et 

d'information quantique. lis font done l'objet d'intenses recherches actuellement. 

Dans cette perspective, le but poursuivi par de nombreuses equipes de recherche 

internationales est la realisation de sources solides, compactes, integrables, efficaces, pompee 

electriquement et capables de generer des photons uniques ou intriques emettant aux 

longueurs d'onde des telecommunications optiques. Plusieurs demonstrations de dispositifs 

ont ete realisees avec des boites quantiques d'InAs/GaAs, systeme reference. Cependant, la 

longueur d'onde d'emission de ces boites quantiques est limitee actuellement a 1,3 um, alors 

que la gamme de longueur d'onde des telecommunications optiques a longue distance est 

situee autour de 1,55 um (minimum d'attenuation des fibres optiques). Les boites quantiques 

1 http://www.qdlaser.com 

" http://www.innolume.com 
3 http://www.v-i-svstems.com 
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d'InAs/InP permettent d'atteindre facilement cette longueur d'onde, c'est pourquoi elles 

suscitent un important travail de developpement. 

Dans le groupe « Heteroepitaxie et Nanostructures » de FInstitut des Nanotechnologies 

de Lyon (INL), des efforts importants ont ete consacres a la croissance auto-assemblee d'ilots 

quantiques d'InAs sur InP(OOl) dans un reacteur d'epitaxie a jets moleculaires a sources 

solides. La caracteristique principale de ce systeme est que le mode de croissance Stranski-

Krastanov conduit a une forte densite d'ilots tres anisotropes en forme : les fils ou batonnets 

quantiques, allonges suivant la direction cristallographique [1T0]. Les projets de recherche 

menes jusqu'a maintenant a 1'INL se sont principalement concentres sur l'optimisation de la 

croissance de batonnets quantiques pour viser des applications requerant de forte densite et 

une faible dispersion en taille: photodetecteurs infrarouges intrabandes et micro-sources 

lasers a bas seuil. Cependant, durant ces travaux, il est apparu que des ilots plus isotropes et 

en plus faible densite pouvaient etre obtenus par coalescence de batonnets pendant lew 

refroidissement sous pression d'arsenic. Cette observation a ete a l'origine de ce travail de 

these pour produire des boites quantiques d'InAs en faible densite sur InP(OOl). 

L'objectif de mon travail de these a done consiste tout d'abord a maitriser la forme des 

ilots, a reduire la densite a quelques boites par um2 et a controler leur emission autour de 1,55 

urn. Une comprehension des mecanismes de croissance gouvernant la formation des ilots etait 

necessaire. Une etude systematique en fonction des conditions de croissance a done ete 

entreprise. Elle a permis de degager des conditions de croissance pour produire des boites 

quantiques en faible densite. Dans un second temps, quelques proprietes optiques de boites 

quantiques uniques ont ete evaluees par microphotoluminescence et par cathodoluminescence 

afin de s'assurer de la qualite des structures obtenues. 

Ce manuscrit est organise en quatre chapitres. 

Le premier chapitre vise a dormer une introduction aux boites quantiques auto-

assemblees. L'accent est mis sur la sp^cificite de leurs proprietes et l'interet de les utiliser 

dans des applications nanophotoniques. Le principe de fonctionnement d'une source de 

photons uniques et d'une source de paires de photons intriques sera notamment detaille. 

L'interet des boites quantiques d'InAs/InP sera ensuite evoque dans cette perspective 

applicative tout en soulignant les nombreux defis technologiques a relever. Enfin, une breve 

revue de la croissance dans ce systeme sera presentee. 
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Introduction 

Une description succincte des techniques de croissance et de caracterisation utilisees dans 

cette etude est presentee au chapitre 2. Une attention particuliere est consacree a la 

cathodoluminescence a basse tension d'acceleration, technique a balayage de sonde plus 

meconnue mais qui offre pourtant une haute resolution spatiale et permet une caracterisation 

de boites quantiques individuelles. 

Les resultats experimentaux concernant la croissance d'ilots quantiques d'InAs/InP(001) 

sont exposes au chapitre 3. Nous montrerons en particulier rimportance des energies de 

surface, via les reconstructions de surface, dans ce systeme faiblement contraint pour 

controler la forme des nanostructures. Les procedures pour aboutir a de faibles densites de 

boites et a leur emission autour de 1,55 um seront ensuite decrites. 

Enfin, le chapitre 4 presentera quelques proprietes de boites quantiques uniques 

d'InAs/InP(001) evaluees a l'aide de deux techniques de caracterisation optique a haute 

resolution spatiale. Une premiere partie est consacree a l'etude spectroscopique de boites 

uniques par micro-photoluminescence a basse temperature. La seconde partie traitera du 

transport de porteurs de charge autour de boites uniques par cathodoluminescence. Nous 

proposons une m&hode originale permettant de mesurer directement la longueur de diffusion 

des porteurs dans la couche de mouillage aux alentours d'une boite quantique unique a partir 

de cartographies d'intensite de cathodoluminescence. 

Ce travail de these a ete effectue conjointement a l'lnstitut des Nanotechnologie de Lyon 

sur le site de l'Ecole Centrale de Lyon (France) et a 1'Universite de Sherbrooke au Quebec 

(Canada). 
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Chapitre! 

Introduction aux boites quantiques 

semi-conductrices auto-assemblees 

Equation Chapter (Next) Section INous presentons dans ce chapitre une introduction aux 

boites quantiques semi-conductrices auto-assemblees. Dans un premier temps, une description 

sommaire des proprietes physiques, de la methode de fabrication par auto-assemblage et de 

Pinteret des boites quantiques pour quelques applications nanophotoniques est exposee. Une 

attention particuliere est notamment consacree aux sources de lumiere non classiques basees 

sur remission d'une boite quantique inseree dans un microresonateur optique. Dans un 

second temps, une synthese des resultats concernant le systeme InAs/InP est faite en justifiant 

les avantages mais egalement les difficultes inherentes a la croissance de boites dans ce 

systeme. 

1.1 Definition et proprietes des boites quantiques 

1.1.1 Effet de la dimensionnalite 

Dans un cristal semi-conducteur massif, les porteurs de charge sont libres de se deplacer 

suivant les trois dimensions de l'espace. Les fonctions d'onde des porteurs sont etendues sur 

tout le volume du materiau et lews energies se repartissent selon des bandes. Lorsque les 

dimensions du materiau sont plus petites que la longueur d'onde de de Broglie associee a 
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1.1 Definition et proprietes des boftes quantiques 

l'electron, on note un changement drastique des proprietes electroniques et optiques du 

materiau lie a l'apparition d'effets quantiques. Cette longueur d'onde XB est donnee par 

XB = * = - = * (1.1) 
P V2meffE 

avec mefr la masse effective de l'electron dans le materiau semi-conducteur, E l'energie de 

l'electron et h la constante de Planck. Pour que la quantification soit observable, cette energie 

E doit etre superieure a l'energie thermique kBT (~ 26 meV a temperature ambiante). La 

longueur d'onde associee est appelee longueur d'onde de de Broglie thermique et donnee par 

la relation [Bimberg 99] : 

^/3meffkBT 

Ainsi, les effets quantiques apparaissent a des dimensions inferieures a 41 nm a 300 K pour 

uncristal massif d'arseniure d'indium (InAs) par exemple. 

La Figure 1.1 resume l'effet de la dimensionnalite du materiau sur la structure de bande 

d'energie permise et sur la densite d'etats contenus dans ces bandes electroniques. Pour un 

materiau massif (3D), la densite d'etats en energie prend la forme suivante dans 

1'approximation de bandes paraboliques : 

p3D(E)<*A/E-Eg 0-3) 

Lorsque les porteurs sont confines dans une direction de l'espace (z par exemple) sur une 

dimension inferieure a leur longueur d'onde de de Broglie, les niveaux d'energie de cette 

structure 2D appelee puits quantique, sont discretises suivant cette direction. Ce confinement 

quantique conduit a une modification de la densite d'etats qui prend une forme « en marches 

d'escalier » et s'exprime comme 

p 2 D ( E ) < x ^ 0 [ E - ( E g + E n 8 ) ] (1.4) 

ou 0 est la fonction de Heavyside et En est l'energie des niveaux discretises n suivant z. 

Dans le cas d'un materiau ID appele fil quantique, le confinement est realise dans deux 

directions de l'espace (y et z par exemple). De la meme maniere que dans le puits quantique, 

il existe une discretisation de l'energie suivant ces deux directions et la densite d'etats s'ecrit 

sous la forme 

-"'Ww 
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Chapitre 1 : Boites quantiques semi-condutrices auto-assemblees 

Enfin, pour un confinement des charges dans les trois directions de l'espace (OD), la densite 

d'etats prend la forme de pics de Dirac. Elle devient totalement discrete et s'exprime par 

p0D(E)oc £ 5[E-(E g +E n ; + E n w + E n i ) ] (1.6) 
nx,ny,nz 
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Figure 1.1. Evolution de la densite d'etats p(E) et de la structure de bande E(k) en fonction 
de la dimensionnalite du materiau. (a) un semiconducteur massif (3D), (b) un puits quantique 
(2D), (c) un fil quantique (ID) et (d) une boite quantique (OD). 

Ces structures tridimensionnelles de tailles nanometriques donnent naissance a un spectre 

en energie discret et sont appeles boites quantiques (BQs) ou points quantiques. On leur 

donne aussi le nom d'« atomes artificiels » a cause de la discretisation de leurs etats d'energie 

electronique equivalente a celle d'un atome [Ashoori96, Alferov98]. Une des principales 

qualites des boites quantiques par rapport aux atomes reside dans la possibility de controler la 

structure des niveaux d'energie par le controle de leurs dimensions. On peut ainsi facilement 

controler 1'energie d'emission des transitions, ce qui en fait des emetteurs int6ressants pour 

des applications optoelectroniques d'autant plus que la discretisation des etats permettrait 

d'ameliorer les performances de ces dispositifs. Une forte augmentation de la force 
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1.1 Definition et proprietes des boites quantiques 

d'oscillateur et de l'energie de liaison de l'exciton est notamment attendue [Arakawa 82]. 

Mais au-dela de la simple analogie, les boites quantiques sont des nanostructures composees 

de quelques milkers d'atomes avec des proprietes et un comportement distincts notamment a 

travers le couplage avec leur environnement cristallin. Cette description de « quasi-atome >> a 

done ses limites. 

1.1.2 Confinement des porteurs 

Pour obtenir des boites quantiques, il faut done confiner les porteurs dans les trois 

directions de l'espace. Le principe consiste a pieger de petites inclusions d'un materiau semi-

conducteur de petite bande interdite dans une matrice de bande interdite plus large 

[Petroff 01]. Les etats electroniques de bande de conduction (respectivement de bande de 

valence) sont situes a plus basse (respectivement plus haute) energie que le continuum d'etats 

du materiau semi-conducteur matrice (voir Figure 1.2). A cause de cette configuration de 

bande particuliere, une boite quantique est un puits de potentiel a la fois pour les electrons et 

les trous. Les niveaux d'energie confines dans les boites dependent evidemment du choix du 

materiau semi-conducteur, de la geometrie et de la taille de la boite mais aussi du materiau 

environnant qui joue sur la hauteur de barriere de potentiel. Pour des applications 
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Figure 1.2. Diagramme de bande schematique d'une boite quantique semi-conductrice de 
bande interdite directe Eg

2 enterree dans une matrice de plus grand bande interdite Eg1. Les 
valeurs indiquees sont pour : la largeur du puits (L), la separation entre la bande de valence et 
de conduction des deux materiaux (AEc et AEv), les niveaux d'energie pour les electrons et les 
trous (Ee et Eh) dans la boite quantique, l'energie de confinement pour les electrons et les trous 
(AEConf>eet AEconth), la frequence de transition optique du niveau fondamental (vo). 
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Chapitre 1 : Boites quantiques semi-condutrices auto-assemblees 

optoelectroniques, le choix du systeme de materiaux se fera par exemple pour privilegier une 

emission lumineuse des boites aux longueurs d'ondes des telecommunications optiques (1,3 

(Am et 1,55 um), dans le domaine du visible (0,4 um a 0,8 um), ou encore dans le domaine du 

moyen infrarouge (2 a 5 um). 

1.1.3 Largeurs homogene et inhomogene des boites quantiques 

Les boites quantiques ayant un spectre discret d'energie, la largeur de raie d'une transition 

optique est faible. La duree de vie radiative des porteurs T donne une limite inferieure pour la 

largeur de la raie d'emission T dite homogene, qui est donnee selon la relation d'incertitude 

d'Heisenberg par T ~ h/t. Sachant que le temps radiatif typique dans une boite quantique 

semi-conductrice est l'ordre de T ~ 1 ns, la largeur homogene devrait etre tres faible, T~l ueV. 

Des etudes de spectroscopic optique de boites uniques isolees par des etapes technologiques 

ont confirme la structure quasi-atomique des boites [Marzin 94, Grundmann 95, Matsuda 01]. 

Un profil lorentzien et des largeurs de raies homogenes de quelques ueV ont en effet ete 

obtenues a basse temperature (Figure 1.3(a)). En supposant que ces largeurs de raie sont 

homogenes, leur valeur est faiblement perturbee par la dispersion de paires electron-trou avec 

les phonons acoustiques et optiques ou par des impuretes. Par contre, celle-ci augmente avec 

la temperature et avec la densite de porteurs jusqu'a atteindre quelques dizaines de meV a 

temperature ambiante (Figure 1.3(b) et (c)). 
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Figure 1.3. Spectres de photoluminescence d'une boite quantique unique a differentes 
temperatures: (a) 8 K et (b) 250 K. (c) Evolution de la largeur a mi-hauteur des raies 
d'emission en fonction de la temperature. D'apres [Matsuda 01] 

Ce comportement en temperature est encore gouverne par le couplage des porteurs avec 

les modes de vibration du reseau cristallin environnant mais aussi par les effets d'interactions 
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1.2 Fabrication de boites quantiques 

coulombiennes entre les porteurs dans les boites [BesombesOl, Kammerer02]. Cet 

elargissement homogene important a haute temperature restraint done le concept d'atome 

artificiel pour les boites quantiques. 

Generalement, un grand nombre de boites quantiques est sonde et leur dispersion en taille 

conduit a un elargissement important des pics d'emission ou d'absorption. Cet elargissement 

a cette fois un profil gaussien et est qualifie d'inhomogene. II depend du nombre de boites, de 

leurs formes, de leurs dispersions et de la technique de fabrication. Une illustration 

experimentale de 1'elargissement inhomogene est presentee par des pics de 

photoluminescence d'un ensemble de boite sur la Figure 1.4. La largeur a mi-hauteur du pic a 

basse temperature est de l'ordre de quelques dizaines de meV pour un ensemble de boites 

auto-assemblees comparee a quelques ueV pour une seule boite, 
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Figure 1.4. Spectres de photoluminescence a basses temperatures realises sur un nombre 
variable de boites quantiques jusqu'a une boite unique. L'influence de la dispersion en taille 
des boites sur la largeur du spectre obtenu est mise en evidence. D'apres [Caroff 05d]. 

1.2 Fabrication de boites quantiques 

1.2.1 Aper^u de quelques methodes 

Differentes methodes de fabrication existent pour realiser des boites quantiques. La 

Figure 1.5 presente quelques techniques de fabrication de telles nanostructures semi-

conductrices. La premiere methode etudiee au debut des annees quatre-vingt, a ete la 
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Chapitre 1 : Boites quantiques semi-condutrices auto-assemblees 

Croissance, lithographie, gravure (et croissance) 

J^MBK MM 
linn 

Confinement lateral: 
Gazd'e-2D+grilles 

metalliques 

AAR| 

Croissance sur surfaces a 
hautindk«(ilN) 

Croissanc* sur substrats 
pri-structurfe 

III 

Auto-assembtage: 
Stranski-Krastanov 

Figure 1.5. Quelques techniques de fabrication de boites quantiques semi-conductrices. 

fabrication de boites par lithographie et gravure de puits quantique. Cette methode presentait 

toutefois plusieurs inconvenients: il etait difficile d'atteindre de faibles dimensions laterales 

(< 20 nm) et leur surface souffrait de nombreux defauts nuisibles pour les proprietes optiques. 

De plus, ce precede etait lourd a mettre en place, peu reproductible et onereux. D'autres 

techniques alternatives ont vu le jour comme le confinement lateral electrostatique d'un puits 

quantique par des grilles metalliques en surface, la croissance de boites sur des surfaces de 

hauts indices ou sur des substrats pre-structures. 

Aujourd'hui, la fabrication des boites quantiques semi-conductrices se fait 

essentiellement par croissance auto-assemblee selon le mode de croissance Stranski-

Krastanov (SK) dans des reacteurs d'epitaxie par jets moleculaires (EJM ou MBE pour 

Molecular Beam Epitaxy) ou de depots chimiques en phase vapeur d'organometalliques 

(MOCVD). Elle consiste a utiliser un mode de croissance de couches monocristallines 

contraintes par une difference de parametre de maille avec le substrat, qui conduit 

spontanement a la formation d'ilots tridimensionnels dits «ilots quantiques ». C'est une 

methode directe de fabrication de nanostructures quantiques, compatible avec les techniques 

d'integration de la micro-electronique. Ce mode de croissance epitaxiale a ete observe pour la 

12 



1.2 Fabrication de boites quantiques 

premiere fois sur des puits contraints d'InAs/GaAs dans un reacteur MBE en 1985 

[Goldstein 85]. Son principe est detaille dans la section suivante. 

1.2.2 Principe de formation des boites par auto-assemblage 

Le principe de formation des boites quantiques auto-assemblees repose sur le mode de 

croissance SK de couches contraintes tel que schematise sur la Figure 1.6. Cette methode 

consiste a deposer un materiau presentant un parametre de maille (ac) plus grand que celui du 

substrat cristallin (as). Dans ce cas, le materiau epitaxie est en compression dans le plan de 

croissance et est soumis a une contrainte a. 

Croissance 2D Croissance 3D 
pseudomorphique 

Figure 1.6. Principe de croissance d'ilots quantiques 3D par le mode de croissance Stranski-
Krastanov. Ev et Es designe l'energie de volume et l'energie de surface respectivement. 

Dans les premiers stades du depot, la croissance des premieres monocouches se fait de 

facon pseudomorphique c'est-a-dire en s'adaptant au parametre de maille du substrat. La 

couche croit de maniere bidimensionnelle (2D). L'energie elastique accumulee augmente 

lineairement avec l'epaisseur deposee. Elle s'ecrit par unite de surface d'apres les lois de 

l'elasticit6 lineaire comme Eel =X-e2 -h, ou e est le desaccord de maille de parametre de 

maille entre le materiau et le substrat, X est un coefficient elastique dependant du materiau et h 

est l'epaisseur de la couche deposee. Au-dela d'une epaisseur critique (Ebo), l'energie 

accumulee va se relaxer. Deux mecanismes sont alors possibles: soit un mecanisme de 

relaxation plastique intervient par la formation de dislocations dans la couche 2D, soit une 

relaxation elastique s'effectue avec la formation spontanee d'ilots tridimensionnels (3D) de 

tailles nanometriques. Dans ce dernier cas, obtenu pour des conditions de croissance propices, 

ces nanostructures sont exemptes de defauts structuraux : elles forment des llots quantiques 
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Chapitre 1 : Boites quantiques semi-condutrices auto-assemblees 

coherents. II faut noter aussi la presence d'une couche 2D residuelle appelee couche de 

mouillage apres leur formation. Si la croissance des ilots se poursuit, une relaxation plastique 

apparait, au-dela d'un volume critique, creant des dislocations au bord des ilots. Ces ilots 

quantiques sont alors incoherents. Une fois les ilots formes, ils sont recouvertes d'une couche 

d'encapsulation de sorte qu'ils soient enterres dans un materiau de bande interdite plus large 

afin de former des boites quantiques. Plusieurs systemes de materiaux contraints existent et 

ont ete exploites pour la formation de boites [Stangl 04]. Par exemple, le systeme de reference 

InAs/GaAs(001) presente un disaccord de 6,7 %. 11 s'agit du systeme semi-conducteur III-V 

le plus etudie tant au niveau de la croissance que de la modelisation. Le systeme InAs/InP 

(E~3,2%) moins etudie fait l'objet de notre etude. 

Pour utiliser ces boites dans des applications optoelectroniques, il est necessaire de 

contrfiler leur taille, leur dispersion en taille, leur densite et eventuellement leur localisation 

spatiale. Cela necessite done de maitriser les differents parametres de la croissance. La taille 

et la forme des ilots ainsi que leur densite dependent, entre autres, de la quantite de matiere 

deposee, du desaccord de parametre de maille entre le substrat et le materiau epitaxie, de la 

temperature du substrat, de la vitesse de croissance et de la pression d'elements V. 

1.2.3 Modele energetique de formation 

La formation d'ilots par le mode de croissance SK peut etre expliquee en terme 

energetique. En effet, la transition 2D/3D du mode de croissance results d'une competition 

entre la diminution de l'energie elastique resultant de la relaxation partielle de la contrainte 

permise par les facettes libres des ilots et de 1'augmentation de l'energie de surface resultant 

de la creation de ces facettes. Elle intervient lorsque le gain en energie elastique devient 

superieur au cout en energie de surface de la couche. 

Le bilan energetique de la couche contrainte permet de deduire, a volume de matiere 

constant, la forme et la taille d'un ilot a l'equilibre. Cette configuration optimale est atteinte 

lorsque l'energie totale du systeme est minimale. Le gain en energie totale du systeme AE 

due a la formation d'un ilot e'est-a-dire la difference d'energie entre un ilot (etat final) et une 

couche 2D contrainte (etat initial), peut s'ecrire simplement sous la forme : 

AE = AEa+AEsurf. (1.7) 

ou AEdl est le gain en energie elastique lie a la relaxation partielle de la contrainte 

(AE^ =E^,D-E^,D <"0) et AE,^ est le cout en energie de surface du a la formation des 
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1.2 Fabrication de boites quantiques 

facettes (AEsurf = Es°r -Esurf > 0). Tersoff et coll. ont montre que ces deux termes peuvent 

s'exprimer en fonction du volume et des surfaces de Pilot [Tersoff 93, Tersoff 94]. Le calcul 

des deux contributions necessite de connaitre la geometrie de la boite. Dans son calcul, 

Tersoff considere des boites en forme de pyramide tronquee, de hauteur h, et de dimension 

laterale s, possedant des facettes faisant un angle 9 avec la surface (voir insert Figure 1.7). 

L'epaisseur de la couche de mouillage et la contrainte induite dans le substrat ne sont pas 

prises en compte dans son modele. II obtient une expression analytique de Penergie de 

formation d'un ilot en fonction du son volume V: 

AE(V) - 4rV2/3 tan1'3 8 - 6AV tan 8 • (1 -8) 

Le premier terme est associe a Paugmentation d'energie de surface pour former les facettes de 

la pyramide, ou T est relie a la difference des densites d'energie surfacique par 

r = yf csc6-y cot6, avec y et yf, les densites d'energie de surface respectivement de la 

surface 2D et des facettes de Pilot. Le deuxieme terme correspond a la variation de Penergie 

elastique, dans lequel A = a^(\-v)/(2n\i) est un parametre dependant du materiau avec an 

la contrainte dans le plan de la couche, v le coefficient de Poisson et u le module de 

cisaillement du materiau. 

La Figure 1.7 illustre qualitativement la variation d'energie totale en fonction du volume 

de Pilot'En dessous d'un volume critique Vc, Penergie du systeme augmente avec le volume 

jusqu'a une energie maximum notee E„uci. Dans cette zone, le gain en energie elastique est 

trop faible pour compenser le cout en energie pour developper des facettes. La couche reste 

alors bidimensionnelle. A Vc, AE passe par un maximum qui definit une barriere energetique 

Figure 1.7. Evolution qualitative de Penergie de formation d'un ilot 3D AE a partir d'u|i§ 
couche 2D en fonction du volume deposee. La barriere energetique de nucleation d'un ilot 3D 
est franchie pour un certain volume critique. Adapte d'apres [Tersoff 94]. 



Chapitre 1 : Boites quantiques semi-condutrices auto-assemblees 

de nucleation EnUCi. : c'est la transition 2D/3D. Puis, AE decroit continuellement avec 

Faugmentation du volume. La relaxation de la contrainte se fait de maniere plus efficace par 

une configuration 3D. Ces resultats concernent la formation d'un ilot pyramidal mais un 

comportement similaire pour d'autres geometries d'ilots est aussi obtenu [Duport 97, Moll 98, 

Michon 06b]. 

On peut montrer d'apres l'eq. (1.8) que le volume critique Vc et la barriere energetique 

de nucleation EnUci. sont relies au disaccord parametrique e et a la constante F. Des lois 

d'echelles peuvent etre definies a partir de ces deux parametres telles que : 

Vc«xr3/s6 (1.9) 

Enucl.ccr3/e
4 (l.io) 

On voit que Fenergie de nucleation est proportionnelle au cube de la constante r et est 

inversement proportionnelle a la puissance quatrieme du disaccord parametrique e. La 

barriere de nucleation sera done d'autant plus facile a franchir que le disaccord de maille est 

grand et/ou le surcout en energie de surface a creer des facettes est faible. 

Le volume critique suit egalement la meme tendance avec T et e. Pour illustration, si on 

prend Fexemple d'ilots d'InAs formes sur InP(OOl) ou sur GaAs(001), le desaccord de maille 

qui est environ deux fois plus faible sur InP conduit a un volume critique de nucleation 64 

(26) fois plus important (pour T constant). Par consequent, a condition de depot identique, un 

plus faible taux de nucleation est prevu pour le systeme InAs/InP. De plus, le volume critique 

etant directement dependant du cout en energie de surface lie a la formation des facettes, il 

peut etre modifie en changeant Forientation du substrat. L'equipe de FINSA de Rennes a par 

exemple utilise des substrats de hauts indices d'InP(113)B pour obtenir plus facilement des 

tlots d'InAs isotropes en grande densite en comparaison avec un substrat InP(001) 

[Frechengues 99b, Caroff05d]. La plus forte densite d'energie de surface de InP(113)B 

permet de diminuer le cout en energie de surface a la formation des ilots et conduit done a une 

reduction importante de Fenergie de nucleation et du volume critique de Filot. 

L'inter& de ce modele energetique est qu'il permet de comprendre simplement la forme 

des ilots a Fequilibre. II permet aussi d'expliquer des transitions de forme entre differents 

types d'ilots sur des criteres de stabilite energetique [Tersoff93, Saint-Girons 06b, 

Kratzer09]. Tersoff et coll. ont par exemple explique Fevolution d'ilots plats de faibles 

dimensions (huttes) vers des ilots de grand volume (d6me) dans le systeme Ge/Si faiblement 

contraint (Figure 1.8). A partir de leur calcul d'energie de formation d'ilots, ils ont montr6 
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1.3 Interets pour des applications nanophotoniques 

que la formation d'ilots plats de faible hauteur est favorisee a faible volume et celle des 

domes de plus grandes hauteurs a plus grand volume. Ce resultat provient du fait qu'a faible 

volume, le terme AEsurf est dominant et que les formes presentant un faible coiit en energie de 

surface (ilots plats avec des facettes peu elevees c'est a dire de hauts indices) sont favorisees. 

A fort volume, le terme AEel devient preponderant et les formes permettant une relaxation 

maximale (forte hauteur) sont favorisees. La transition de forme intervient lorsque Pilot 

grossissant trouve une configuration energetique plus favorable et done plus stable. 

| 1 | * l ' l ' l » J i | ' l « M I | | l | l | l | l J 

Etat metas table (Huttesa 

Etat Stable 
(Domes) 

Hutte: Faible exces d'energie de surface 
Faible relaxation 

Dome: Fort exces d'energie de surface 
Forte relaxation 

Volume de d'llot 

Figure 1.8. Representation schematique de 1'evolution de Penergie de formation d'un ilot 
AE en fonction de son volume pour deux formes differentes. Le diagramme montre l'existence 
d'une plus grande energie de nucleation necessaire a la formation des ilots de hauteur elevee 
(dome). Adapte d'apres [Caroff 05d]. 

Les differents exemples precedents montrent que la morphologie des Hots est fortement 

liee aux energies de surface qui dependent de l'orientation cristalline des surfaces et de leurs 

reconstructions. Nous verrons au chapitre 3 que les reconstructions de surface jouent 

effectivement un role determinant sur la forme et 1'evolution morphologique des ilots 

d'InAs/InP(001). 

1.3 Interets pour des applications nanophotoniques 

L'interet porte aux boites auto-assemblees au cours de ces vingt dernieres annees tient 

egalement a leurs nombreuses perspectives d'applications. Leurs proprietes electroniques et 

optiques exceptionnelles ainsi que leur facilite d'integration permettent d'envisager leur 

utilisation comme zone active dans de nombreux dispositifs optoelectroniques en 

remplacement des puits quantiques 2D actuellement utilises. Une amelioration des 

performances est attendue pour la plupart des composants, principalement dans le domaine 
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Chapitre 1 : Boites quantiques semi-condutrices auto-assemblees 

des telecommunications optiques, tels que les diodes lasers, amplificateurs optiques, 

absorbants saturables et photodetecteurs. L'integration des boites quantiques dans des 

structures telles que des diodes electroluminescentes, des cellules photovoltaiques et des 

memoires suscitent egalement un interet sur le plan technologique [Warburton 02, 

Mowbray 05]. Les proprietes specifiques des boites quantiques (niveaux discrets, raies fines 

d'emission et une haute efficacite radiative proche de 100%) permettent egalement 

d'envisager la conception de composants optoelectroniques novateurs bases sur une seule 

boite quantique, telles que des sources de photons uniques [Skolnick 04]. Une revue detaillee 

presentant Pinteret des boites pour chaque dispositif serait vaine et hors du cadre de cette 

etude. La description faite dans cette section se limitera a quelques applications a boites 

quantiques uniques. 

1.3.1 Dispositifs a base de boites quantiques uniques 

La possibility d'inserer des boites quantiques dans des microcavites optiques semi-

conductrices de haute qualite ont recemment suscite beaucoup d'interets. Un nouveau champ 

d'etude a emerge et est actuellement en pleine effervescence : Pelectrodynamique quantique 

en cavite avec des boites quantiques uniques. Les phenomenes fondamentaux d'optique 

quantique deja observes avec des atomes en cavite - comme Pintrication, la decoherence ou la 

frontiere quantique-classique [Haroche 98] - peuvent maintenant 6tre etudies dans des 

dispositifs a 1'etat solide. Sur le plan applicatif, de nouveaux dispositifs exploitant ces 

phenomenes quantiques de cavite sont envisages tels que des sources de photons uniques pour 

la cryptographie quantique, des sources de paires de photons intriques pour le calcul et le 

traitement en information quantique [Michler 03] ou encore des nanolasers « sans seuil» pour 

les systemes de telecommunication ultrarapide [Altug 06]. Nous presentons tout d'abord les 

principes de base de Pelectrodynamique quantique en cavite en se limitant a Petude du 

couplage fort et faible entre un emetteur et une cavite. Puis le principe des sources de photons 

uniques et de paires de photons intriques sera aborde. 

1.3.2 Electrodynamique quantique en cavite avec des boites quantiques 

uniques 

L'insertion d'un emetteur en cavite permet de modifier le couplage de Pemetteur au 

champ electromagnetique. II s'agit d'une modification en profondeur de ses proprietes 
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1.3 Interets pour des applications nanophotoniques 

d'emission. En ce qui concerne remission spontanee, deux regimes differents peuvent se 

presenter, dit de couplage faible et de couplage fort. 

La Figure 1.9 represente le schema d'un systeme d'electrodynamique quantique en 

cavite. II est compose d'un systeme a deux niveaux d'energie insere dans une cavite optique. 

Une boite quantique unique inseree dans une microcavite optique de haut facteur de qualite 

permet d'etudier les effets d'electrodynamique quantique en cavite en milieu solide. 

t£*., 

\ 

/ 

Figure 1.9. Schema representant un systeme d'electrodynamique quantique en cavite. La 
boite quantique symbolisee par un systeme a deux niveaux d'energie (en vert) interagit avec 
le photon dans le mode optique resonnant de la cavite symbolisee par les deux miroirs en 
bleu. Le point en bleu fonce est un electron occupant un des deux niveaux d'energie. Le 
regime de couplage fort est atteint lorsque le taux d'interaction boite-photon (g) est plus grand 
que le taux de dissipation due aux pertes de photons par la cavite (K) et par remission de la 
boite dans d'autres modes au taux y. Autrement dit, lorsque g » K,y. Inversement, le 
couplage faible se produit lorsque g « K,y. 

Couplage fort 

Idealement, le regime de couplage fort est obtenu lorsqu'un emetteur unique, initialement 

dans un etat excite, est couple de facon resonnante et exclusive avec un mode 

electromagnetique propre d'une microcavite sans perte [Gerard 03]. L'emission de lumiere 

devient alors un processus reversible conduisant a la formation d'etats quantiques mixtes 

d'exciton et de photon, appeles polaritons de microcavite, et separes spectralement par le 

dedoublement de Rabi. Dans ce regime non-perturbatif, l'emetteur et le mode de la cavite 

echangent de l'energie de fa9on reversible. Un photon peut etre absorbe puis reemis par 

1'emetteur et ainsi de suite avant de pouvoir s'echapper de la cavite. Des oscillations de Rabi 

entre les etats de l'emetteur et le mode de cavite s'etablissent a la pulsation Q., 

n=. 
oxd2 

12e0M
2V 

(1.11) 
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Chapitre 1 : Boites quantiques semi-condutrices auto-assemblees 

ou coc est la pulsation du mode de cavite et V le volume effectif du mode, d est le dipole de 

l'emetteur et n l'indice du milieu. Ces oscillations sont amorties si des phenomenes de 

decoherence affectent revolution de ce systeme couple, ce qui est le cas pour des boites dans 

une cavite reelle. D'une part, le temps de vie du photon peut etre limite par les pertes de la 

cavite. D'autre part, l'oscillation de Rabi est amortie quand la desexcitation de remetteur 

dans d'autres modes devient importante. Les oscillations de Rabi disparaissent alors pour 

laisser la place a un declin exponentiel. Ce regime correspond au couplage faible. 

L'observation experimentale de ce regime non perturbatif a ete recemment observee avec des 

boites quantiques uniques d'InAs/GaAs inserees dans des microcavites resonnantes a base de 

micropiliers [Reithmaier 04] et de cristaux photoniques [Yoshie 04]. 

Couplage faible et effet Purcell 

Le regime de couplage faible s'instaure lorsque remetteur est couple a un continuum de 

modes et non pas a un mode unique. C'est le cas lorsque les pertes de la cavite induisent un 

sur-amortissement de l'oscillation de Rabi. II se traduit par rirreversibilite du phenomene 

d'emission spontanee. Un photon qui est emis dans le mode de cavite va directement se 

coupler a un continuum de modes a l'exterieur de la cavite. Dans ce regime de couplage 

faible, l'effet de la cavite est modify par inhibition ou exaltation du taux d'emission 

spontanee. C'est l'effet Purcell. L'effet Purcell designe la capacite d'une microcavite a 

modifier le taux d'emission spontanee d'un emetteur place en son sein, par le biais 

d'interactions renforcees entre emetteur et photons (Figure 1.10). L'emission spontanee n'est 

pas une propriete intrinseque de l'emetteur mais resulte done de l'interaction entre le dipole et 

le champ electromagnetique du vide. Le taux de transition radiative y d'un emetteur dans un 

etat initial excite vers un etat final energetique plus faible, depend de la densite d'etats 

photoniques accessibles, p(co) a la frequence de transition ©e. En regime de couplage faible, 

ou 1'excitation atomique est perdue de facon irreversible dans le champ, ce taux est exprime 

par la regie d'or de Fermi [Gerard 03], 

y = ̂ -<*p(a,e)|d-E(re)|2 (1.12) 

avec d le dipole associe a l'emetteur et E(re) le champ electrique du vide a la position re de 

l'emetteur. Ainsi, en modifiant p(©e), remission spontanee peut etre renforcee ou au contraire 

inhibee. Un moyen de faire varier p(coe) consiste a utiliser une cavite optique qui reduit le 

nombre de modes permis, mais augmente la densite d'etats locale dans les modes resonants. 
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1.3 Interets pour des applications nanophotoniques 

L'emission spontanee dans (respectivement en dehors de) la resonance de cavite est alors 

amplifiee (inhibee). 

(a) 

/WW 
<b) 

Figure 1.10. Exaltation de 1'emission spontanee par 1'effet Purcell. Le couplage faible a un 
mode de cavite augmente le taux d'emission spontanee par l'accroissement local de la densite 
de mode (b), comparee a lew densite dans le vide (a). 

L'effet Purcell fournit une estimation du «potentiel maximum » de la microcavite a 

renforcer le taux d'emission spontanee d'un emetteur ideal dans le mode de cavite. Precisons 

cette idealite: 

• Accord spectral entre l'energie de transition de l'emetteur et le mode de cavite 

• Largeur de la raie d'emission negligeable (emission quasi-monochromatique) par 

rapport a la largeur du mode 

• Accord spatial entre la localisation de l'emetteur et la position du ventre de champ 

electrique (localisation du dipole sur un ventre du champ electrique stationnaire) 

• Accord entre l'orientation du dipole emetteur et la polarisation du champ E que ressent 

l'emetteur (alignement dipole / champ electrique). 

Le taux d'emission spontanee y (y = l/tc) de l'emetteur dans le mode de cavite est 

augmente d'un facteur Fp, appele facteur de Purcell par rapport au taux d'emission spontanee 

dans le vide yo (yo= 1/T). Dans ces conditions, Fp s'expriment simplement [Gerard 03] par : 

3X3 Q 
F , - ^ - (1.13) 

Yo 4K V 

avec Q le facteur de qualite du mode, A. la longueur d'onde de la transition optique dans la 

cavite et V le volume effectif du mode. Le facteur de Purcell est done un facteur de merite de 

la cavite seule, qui indique quelle est l'exaltation maximale du taux d'emission spontanee 

qu'elle peut prodiguer, sous reserve qu'un emetteur ideal soit employe. 

On voit des lors, que Ton peut exploiter l'effet Purcell pour ameliorer les proprietes 

d'emission (taux d'emission spontanee, collection) de notre source a photons uniques a base 
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Chapitre 1 : Boites quantiques semi-condutrices auto-assemblees 

d'une boite quantique. La faible largeur de la raie d'emission de la boite quantique combinee 

a un mode resonnant d'une microcavite de bonne qualite permet de beneficier pleinement de 

cet effet. II convient done d'apporter une attention toute particuliere a la fabrication et au 

design des microcavites. 

1.3.3 Source de photons uniques 

Une source de photons uniques est un composant capable d'emettre a la demande des 

impulsions lumineuses contenant un seul et unique photon. La principale motivation pour leur 

developpement est leur application potentielle a la distribution de cles quantiques pour la 

securisation quasi-absolue des transmissions par fibres optiques. Ce qu'on appelle la 

cryptographie quantique. L'idee consiste, en appliquant les principes de la physique quantique 

a la cryptographie, a creer un canal de communication au sein duquel toute interception de la 

clef par une personne tierce sera detectee. Plusieurs protocoles de cryptographie quantique 

existent et utilisent soit la polarisation, la phase, ou la frequence d'un photon unique pour 

coder 1'information. On peut citer le protocole de cryptographie le plus « simple » et le plus 

connu : BB84, defini par Bennett et Brassard en 1984, qui utilise le codage en polarisation des 

photons uniques [Gisin 02]. Dans un tel echange, les bits (les unites d'information, les "0" et 

les "1") sont representes par des photons polarises selon des angles differents. Une clef 

s'apparente done a une suite de photons polarises, de facons diverses, et qui sera 

inevitablement alteree si un intrus tente d'intercepter la communication. Actuellement, les 

sources utilisees pour realiser les experiences sont des lasers fortement attenues en intensite 

mais ils sont inefficaces car la majorite des impulsions ne contiennent pas de photons ou alors 

en contiennent plus d'un, reduisant fortement le debit et la securite de la transmission. Une 

source de photons uniques efficace et fiable constituee d'une boite quantique unique pourrait 

etre la solution. 

La generation de photons uniques repose sur remission spontanee d'un systeme a deux 

niveaux. Le principe d'une source de photons uniques utilisant une boite quantique a ete 

propose par J. M. Gerard et B. Gayral en 1999 [Gerard 99]. Son fonctionnement est illustre a 

la Figure 1.11. Une boite isolee est excitee via le pompage optique ou electrique impulsionnel 

du materiau environnant. Plusieurs paires electron-trou sont creees dans la barriere puis 

rapidement capturees avant de relaxer leur energie via des transitions intra-boite. Ces porteurs 

se recombinent ensuite en une cascade radiative, menant a remission de plusieurs photons 

d'energie specifique Xn pour chaque impulsion de pompage. Tous les photons emis de la 
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Figure 1.11. Principe du protocole employe pour generer des photons uniques avec une 
boite. (a) des paires electron-trou sont creees dans la barriere entourant la boite par une 
excitation optique ou electrique pulsee. lis sont rapidement capturees par la boite et relaxent 
vers les niveaux d'energie disponibles. (b) La recombinaison sequentielle des porteurs se fait 
a des energies difKrentes en fonction du nombre de paires residuelles dans la boite. Un 
filtrage spectral de la raie d'emission X„ permet de selectionner un photon unique. 

boite quantique auront des energies differentes a cause du fort confinement et des interactions 

coulombiennes entre les porteurs. En ne selectionnant qu'une seule raie par filtrage spectral, 

typiquement la raie excitonique X, une impulsion contenant un seul photon est preparee pour 

chaque cycle de pompage. La frequence de repetition de la source est limitee par le temps de 

vie de la transition selectionnee. 

L'emission de photons uniques utilisant ce principe a ete demontree par des mesures de 

correlations de photons tout d'abord avec des boites quantiques d'InAs/GaAs [MichlerOO, 

Santori02] et plus recemment sur InAs/InP a 1,3 um [Takemoto 04b] et a 1,55 urn 

[Miyazawa05]. 

Cependant, remission spontanee d'une boite est en general isotrope et difficile a extraire. 

Seulement une faible fraction des photons emis par la boite est collectee puis detectee. De 

plus, leur utihsation effective dans ce type de source requiert que les photons uniques soient 

collectes efficacement et prepares dans un 6tat donne, c'est-a-dire avec une direction de 

propagation, un mode spatial et une polarisation bien specifique en vue d'un couplage avec 

une fibre optique en sortie. La solution au probleme a ete trouvee et consiste a les placer 

judicieusement dans des microcavites optiques semi-conductrices de petits volumes (V ~ A.3) 

et a exploiter les effets quantiques de cavite sur l'emetteur, notamment l'effet Purcell (decrit 
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au paragraphe precedent). Le couplage boite/cavite a pour effet de collecter et de rediriger les 

photons dans une seule direction et un seul mode electromagnetique. II presente aussi 

l'avantage important d'exalter le taux d'emission spontanee par effet Purcell. L'intervalle de 

temps entre deux impulsions de photon unique peut etre reduit ainsi de maniere significative. 

Differents types de cavite existent et font Fobjet d'intenses recherches. La Figure 1.12 

presente un panel de cavites optiques semi-conductrices candidates dont des micropiliers, des 

microdisques et des cristaux photoniques a deux dimensions. 

Figure 1.12. Images MEB de cavites semi-conductrices. (a)-(b) micropiliers, (c) micro-
disque, (d)-(f) cristaux photoniques planaires. D'apres [Shields 07]. 

Chacune des cavites presente des avantages et inconvenients qui doivent etre pris en 

compte en fonction de l'application visee. L'approche la plus performante a ce jour pour une 

source de photons uniques repose sur 1'insertion de la boite dans un micropilier. Plusieurs 

demonstrations ont ete realisees sur substrat de GaAs par pompage optique [Solomon 01, 

Morreau02] puis electrique [Yuan 02, Strauf07]. Mais aucune approche ne comble encore 

les besoins d'un reseau quantique en termes de longueur d'onde d'emission, de taux de 

repetition et de purete des etats quantiques generes. Le but poursuivi par de nombreuses 

equipes de recherche internationales est la realisation de sources solides, compactes, 

integrables, efficaces, pompees electriquement, capables de generer des photons uniques 

emettant aux longueurs d'onde des telecoms et preparees dans une direction de propagation, 

un mode spatial et une polarisation bien specifique. Ceci constituera une etape importante de 

la mise en place des technologies necessaires a la construction de dispositifs de 

communication et de traitement de rinformation quantique. 
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1.3.4 Sources de paires de photons intriques 

Le concept de source de photons uniques a ete etendu a la realisation de source emettant 

deux photons intriques c'est-a-dire deux photons qui ne forment qu'un seul et meme etat 

quantique. Ce type de source presente actuellement un vif interet dans la communaute a cause 

de lews applications potentielles pour le calcul quantique [Knill 01] et les protocoles de 

cryptographie quantique [Ekert91]. Recemment, Benson et col. ont propose d'utiliser 

1'emission sequentielle du biexciton puis de l'exciton d'une boite quantique pour generer des 

paires de photons intriques sur lew etat de polarisation [Benson 00]. Pow realiser une telle 

source, il faut que les photons soient indistinguables. Cependant, les premieres mesures de 

paires de photons a partir du systeme exciton-biexciton ont abouti seulement a l'observation 

de correlations classiques [Stevenson 02, Santori 02]. Ce resultat a ete attribue a la levee de 

degenerescence de spin causee par une asymetrie de confinement dans les boites quantiques 

Cela a abouti au dedoublement energetique des raies excitoniques et biexcitoniques, encore 

appele dedoublement de la structure fine du biexciton (FFS note 8). Les deux raies sont 

espacees de quelques dizaines voire centaines de ueV et polarisees lineairement selon les 

deux axes principaux de symetries Ilx et n y (Figure 1.13). Les deux photons peuvent 

desormais etre distingues en fonction du chemin de la recombinaison ce qui interdit 

l'intrication. 

Energie 
Biexciton 

Etat fondamental 

Figure 1.13. Cascade radiative du bi-exciton permettant la creation d'etats intriques si le 
dedoublement de la structure fine du biexciton est nul : 8~0. 

Pow resoudre ce probleme, il faut que Tecart energetique entre les deux pics soit nul ou 

inferiew a la largew de raie homogene c'est-a-dire de l'ordre de quelques ueV a basse 
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temperature [Greilich06]. Quelques approches ont ete imaginees afin de controler et 

minimiser cet ecart energetique. La premiere consiste a compenser l'asymetrie dans la boite 

en appliquant un champ electrique laterale externe [Kowalik 05] ou un champ magnetique 

[Stevenson 06]. Les autres jouent sur la modification des conditions de croissance notamment 

par un recuit des boites [Young 05, Langbein04, Tartakovskii04]. En selectionnant des 

boites d'InAs/GaAs emettant autour de 0,89 um (1,4 eV), energie pour laquelle le 

dedoublement des pics est quasi nul, rintrication de deux photons par cette methode a ete 

observee recemment [Stevenson 06, Young 06]. Comme precedemment, les boites uniques 

ont ete placees dans une microcavite pour accelerer les recombinaisons radiatives et obtenir 

une meilleure efficacite d'extraction des photons. Ce phenomene n'a toujours pas ete observe 

a 1,55 um mais fait l'objet d'intense etude. 

1.4 Le systeme InAs/InP 

1.4.1 Interets et defis 

Le principal interet du systeme InAs/InP est la possibilite de faire croitre des boites 

quantiques qui emettent dans la gamme des longueurs d'onde des telecommunications par 

fibre optique. II permet notamment d'atteindre facilement une emission a 1,55 um, longueur 

d'onde presentant le minimum de pertes optiques dans les transmissions par fibres optiques 

modernes tandis que le systeme In(Ga)As/GaAs semble limite a 1,3 jxm2. II represente ainsi 

un grand interet pour les systemes de telecommunications a longue distance. La raison 

invoquee est le plus faible disaccord de maille entre l'lnAs et 1'InP qui permet la croissance 

de nanostructures plus larges et moins contraintes que dans le systeme InAs/GaAs. 

De plus, d'apres de recents calculs theoriques de leurs etats electroniques, les boites 

quantiques d'InAs/InP semblent etre particulierement bien adaptees a la generation de 

photons intriques [He 08, Singh 09]. Le dedoublement energetique des raies excitoniques et 

biexcitoniques (FSS) intrinseque des boites quantiques d'InAs/InP est d'un ordre de grandeur 

plus faible que pour celles d'InAs/GaAs et comparable a la largeur homogene de l'exciton 

2 L'utilisation d'une couche d'encapsulation d'InGaAs ou d'InGaAsN permet desormais d'atteindre 1,55 um. 
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(quelques ueV). Par consequent, ces boites offrent la possibilite d'emettre des photons 

intriques pour les communications quantiques a longue distance. 

Pour realiser ce type de dispositif, il est necessaire d'inserer une boite quantique unique 

dans une microcavite optique de haute qualite et de coupler un photon resonant avec un mode 

optique de la cavite. L'accomplissement d'un tel projet necessite de maitriser divers points 

cles qui sont notamment: 

• La croissance controlee de boites isotropes d'InAs/InP isolees spatialement 

• L'obtention de raies tres fines de boites uniques emettant autour de 1,55 um 

• La fabrication de microcavites de faible volume et fort facteur de qualite 

• La mise au point d'une technique deterministe de couplage spatial et spectral entre une 

boite et la microcavite 

1.4.2 Approches d'isolement des boites quantiques uniques 

Generalement, la fabrication de boites quantiques uniques est realises suivant deux 

approches. Tout d'abord, une voie allant vers un controle spatial du site de nucleation de 

chaque boite a 1'aide d'un substrat d'InP pre-structure a l'echelle nanoscopique. L'interet est 

de pouvoir par la suite positionner de fa9on deterministe une boite quantique unique au milieu 

de la microcavite et ainsi coupler lateralement et precisement le mode de resonance de la 

microcavite a la raie d'emission de la boite. La localisation spatiale des boites se fait 

typiquement sur des reseaux de mesas (plots) ou de trous. Par exemple, a 1'INL, differentes 

techniques de nanostructuration de surface ont fait l'objet d'etudes. Tout d'abord, par 

faisceaux d'ions focalises [Kapsa 03], puis avec une pointe d'AFM [Tranvouez 05] et enfin 

recemment par lithographie electronique et gravure d'un substrat d'InP(OOl) [Turala07]. 

Cette derniere etude a montre la possibilite de localiser des ilots d'InAs sur un reseau de trous 

de 100 nm de diametre et emettant autour de 1,5 um a temperature ambiante (Figure 1.14). 

Malgre tous ces efforts, aucune signature de boite quantique unique n'a pour 1'instant ete 

obtenu indiquant la difficulte de la tache. Cette voie reste cependant la plus prometteuse pour 

la fabrication en grands nombres de dispositifs compatibles avec un developpement industriel. 

Plusieurs groupes de recherche internationaux se sont en effet lances dans cette thematique 

sur substrat InP [Poole 09, Benoit 06, Wang 09]. Le groupe du NRC a Ottawa (Canada) a 

montre des resultats tres encourageants quant au controle de la localisation de boitess uniques 
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Figure 1.14. Images AFM (a) d'un reseau de nanotrous de 80-100 nm de diametre et de 4-5 
nm de profondeur sur une couche d'InP(OOl) (b) d'ilots d'InAs localises au-dessus des trous 
apres la croissance de 3 nm d'InP et de 0,8 MC d'InAs. D'apres[Turala 09]. 

d'InAs/InP, de l'energie de l'exciton a 1,55 um, de Pinjection des porteurs par pompage 

electrique etenfmdu couplage du systeme boite-cavite [Dalacu 09]. 

L'autre voie, plus classique est de reduire la densite de boites auto-assemblees par le 

controle des conditions de croissance afin d'isoler un seul emetteur. Elle permet de produire 

des boites quantiques d'une grande quality struturale et optique. De plus, la fabrication de la 

microcavite autour de la boite isolee qui autrefois etait aleatoire, est desormais controlee grace 

a des techniques de reperage et de marquage atteignant des resolutions spatiales de 10-50 nm 

[Badolato 05, Lee 06, Dousse 08, Thon 09]. La Figure 1.15 presente le schema de principe de 

l'une d'elles par lithographie optique in-situ a basse temperature. La boite unique est tout 

d'abord reperee, sur un echantillon de faible densite recouvert en surface d'une couche 

photosensible, par cartograpbie spatiale de uPL avec un premier laser (rouge). La lithographie 

optique est realisee in-situ a travers le meme objectif avec le second laser (vert) pour laquelle 

la resine est sensible. L'avantage de ce type de technique est qu'elle permet la selection des 

boites uniques avec les proprieties d6sirees comme l'energie d'emission et le temps de vie. Les 

regimes de couplage faible [Dousse 08] et fort [Dousse 09, Thon 09] du systeme boite-cavite 

ont recemment ete demontres avec des boites d'InAs/GaAs. Ces resultats prouvent Fefficacite 

de ces techniques et par consequent l'interet pour cette voie de croissance. C'est celle que 

nous avons utilise dans notre travail. 
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1.4 Le systeme InAs/InP 

Figure 1.15. Localisation d'une BOlTE pour par lithographie optique in-stu en champ 
lointain [Dousse 08]. 

Cependant, la difficulte ici est que le depot d'InAs sur d'InP(OOl) conduit generalement a 

ufle forte densite d'ilots et une grande variete de formes. Le chapitre 3 sera consacre aux 

mecanismes de croissance et aux conditions d'elaboration de faibles densites de boites 

quantiques isotropes. Nous proposons ci-dessous un etat des lieux de la croissance des ilots 

quantiques d'InAs sur InP(001). 

1.4.3 Revue de la croissance des boites quantiques d'InAs/InP(001) 

Les avantages cites precedemment pour le systeme InAs/InP sont neanmoins 

contrebalances par une fabrication de boites quantiques plus delicate. Le systeme InAs/InP se 

caracterise par un plus faible disaccord de maille (3,2%) que le systeme de reference 

InAs/GaAs (6,7%) et par la presence d'echanges entre les elements As et P a l'interface. Ces 

caracteristiques conduisent a des resultats tres differents entre les deux systemes. 

La croissance d'InAs sur InP(OOl) ne conduit pas toujours a une transition 2D/3D lors de 

la croissance et un recuit sous arsenic est quelque fois necessaire pour observer cette 

transition. De plus, contrairement au systeme InAs/GaAs, la fabrication d'ilots isotropes n'est 
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pas toujours observee. Une grande variete de foraies: plateaux, anneaux, fils, batonnets, 

boites, est en effet reportee (Figure 1.16). Cette disparite de formes semble etre liee a une 

grande influence des conditions de croissance et des techniques de croissance. 

(a) Fils (b) Batonnets 

M* (c) Boites W A-ineaux r 

Figure 1.16. Differentes formes de nanostructures d'InAs sur InP(OOl): (a) fils 
[Gonzalez 00], (b) batonnets [Gendry 04], (c) boites [Frechengues 99a], (d) anneaux [Raz 03]. 

Par exemple, dans des conditions standard en MBE, la formation de nanostructures 

allongees selon la direction cristallographique [110] est tres souvent observee [Gonzalez 00, 

Schwertberger 03, Gendry 04, Parry 05]. Ces nanostructures sont appelees fils quantiques ou 

batonnets quantiques (« quantum dashes ») suivant le rapport de forme longueur sur largeur 

plus ou moins prononce. Leurs dimensions sont typiquement de 20-30 nm de large et jusqu'a 

plusieurs centaines de nanometres de long pour les fils. Elles varient en fonction des 

conditions de pression d'arsenic, de temperature de croissance, de temps de recuit et de la 

quantity d'InAs deposee [Sauerwald 05, Parry 06]. Les observations en RHEED et en TEM 

montrent que ces nanostructures sont formees de facettes {114} paralleles a la direction [110] 

[Gutierrez Ola, Gendry 04]. Des ilots 3D de forme plus isotrope sont aussi observes apres un 

recuit sous une pression arsenic relativement forte [Ponchet 95c, Frechengues 97, Zhuang 00]. 

Ces boites sont en faible densite, de l'ordre de 109 cm"2, avec des dimensions importantes et 

assez dispersees en taille, typiquement de 25 a 65 nm de diametre et de 3 a 9 nm de hauteur. 
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1.4 Le systeme InAs/InP 

Par contre, la croissance par MOCVD mene directement a la formation de boites d'InAs 

sur InP(OOl) [Marchand97, Taskinen 97, Carlsson 98, Michon05]. Les conditions utilisees 

en MOCVD proche de l'equilibre thermodynamique (plus hautes temperatures de croissance 

et forts rapports d'elements V/III) sont avancees pour expliquer cette foramtion privilegiee. 

En epitaxie par jets chimiques (CBE), la situation est relativement similaire a celle en MBE. 

Des recuits sous pression d'elements V sont aussi necessaires pour former des boites 

[Gutierrez Ola, Poole 01]. 

Plusieurs hypotheses sont evoquees pour expliquer Pallongement de ces ilots. Une 

origine cinetique a tout d'abord ete avancee du fait d'une anisotropic de diffusion des 

adatomes en surface dans des conditions de reconstruction (2x4) generalement observees 

avant leur croissance [Poole 01]. La diffusion des adatomes etant privilegiee suivant [1T0] a 

cause de la symetrie de la (2x4). Une origine thermodynamique est aussi evoquee a cause des 

differences d'energies de surface pour des facettes orientees suivant les directions [110] et 

[110] [Ohlsson 01]. Enfin, cet allongement est egalement explique comme etant induit par une 

relaxation anisotrope de la deformation selon les directions [110] et [1T0] [Garcia 01]. Nous 

reviendrons sur ce point dans le chapitre 3. 

Les difficultes rencontrees pour former des boites par MBE sur des surfaces InP(OOl) ont 

ete contournees par differentes strategies. Tout d'abord, en changeant l'orientation cristalline 

du substrat. L'influence des substrats d'InP de hauts indices, de type (1 In) a par exemple ete 

etudiee [Notzel 95, Li 99, Sun 00]. De nombreux travaux ont montre que la croissance d'InAs 

sur InP(113)B permet d'obtenir une tres grande densite de boites (l,3xlOncm"2) de faible 

dimension (-25 nm) emettant vers 1,55 um et presentant une dispersion en taille reduite par 

rapport aux croissances sur InP(OOl) [Frechengues 99b, LiOOa, SaitoOl, Akahane02]. 

Cependant, malgre la qualite de ces resultats, ce type de substrats non standard est 

difficilement incorporable dans des chaines de production industrielle, ce qui en limite 

l'interet. 

Une autre methode consiste a utiliser des substrats desorientes de quelques degres par 

rapport au plan nominal [Cotta 97]. De telles surfaces dites «vicinales» presentent une 

succession periodique de terrasses separees par des marches de hauteur monoatomique sur 

lesquels la nucleation peut etre favorisee. Parmi toutes les disorientations etudiees, des ilots 

isotropes en forte densite sont obtenus pour des surfaces (001) desorientees de 2° suivant 

[110] appelees encore 2°B [Cotta 97, Mendonca 98, Salem 01, Bierwagen 05]. 
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Enfin, la derniere methode consiste a modifier le disaccord de maille entre 1'InAs et le 

substrat d'InP par la croissance de differentes couches tampons de composes ternaires 

(InAlAs, InGaAs, InGaP) et quatemaires (InGaAsP, InGaAlAs) contraintes. L'insertion d'une 

fine couche intermediaire (GaP, GaSb, GaAs) entre la couche tampon et 1'InAs a aussi ete 

envisage pour favoriser la nucleation de boites [Gong 04]. 

La plupart des etudes realisees jusqu'a recemment avaient pour objectif des composants 

optoelectroniques requerant des fortes densites de boites quantiques. Les conditions de 

croissance ont ete principalement etudiees et optimisees dans cette optique. Quelques etudes 

fondamentales ont neanmoins montre qu'il etait possible d'atteindre de tres faibles densites de 

boites (~ 1 urn" ). Une importante diminution de la densite est obtenue pour de faibles 

quantites d'InAs deposees [Ponchet95c] ou pour de faibles vitesses de croissance en 

MOCVD[Michon07].. 

1.5 Conclusion 

Nous avons rappele dans ce premier chapitre quelques proprietes specifiques des boites 

quantiques auto-assemblees et l'interet de les utihser dans des applications nanophotoniques. 

S'il est relativement facile de produire des boites d'InAs/GaAs(001) en faible densite, un 

rapide etat de l'art de la croissance dans le systeme InAs/InP(001) par MBE montre qu'il n'en 

est pas de meme. Tant par la difficulte d'obtenir des ilots isotropes de bonne qualite 

structurale et optique, que de les produire en faible densite. Ce sont ces venous que nous 

avons tentes de lever dans ce travail. 
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Chapitre 2 

Methodes et techniques 

experimentales 

Equation Chapter (Next) Section INous presentons dans ce chapitre les methodes et 

techniques experimentales utilisees lors des etapes de fabrication et de caracterisation des 

echantillons de boites d'InAs/InP(001). 

2.1 Croissance des boites quantiques auto-assemblees 

2.1.1 Epitaxie par jets moleculaires 

De maniere generate, l'epitaxie consiste a faire croitre une couche monocristalline d'un 

materiau sur un substrat lui-meme monocristallin. L'epitaxie par jets moleculaires (EJM ou 

MBE pour Molecular Beam Epitaxy) est une des nombreuses techniques de croissance de 

couches minces monocristallines. Developpee vers la fin des annees 1960 par A. Y. Cho et J. 

R. Arthur dans les laboratories Bell (USA) [Arthur 68, Cho 70, Cho 75], elle consiste a 

projeter directement et simultanement les elements constituant la couche a epitaxier sur le 

substrat place dans une enceinte a ultravide. Les flux d'atomes ou de molecules proviennent 

de la sublimation ou de l'evaporation des elements correspondants, solides ou liquides, 

contenus dans des creusets chauffes individuellement par effet Joule. L'ultravide regnant dans 

Penceinte assure une grande qualite des surfaces ainsi qu'un libre parcours moyen des especes 

superieures a la distance source-substrat, d'ou le terme de «jets moleculaires ». Cette 
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2.1 Croissance des boites quantiques auto-assemblees 

technique permet la croissance de couches cristallines de hautes qualites structurales et 

electroniques avec des interfaces abruptes, un excellent controle du dopage, de la composition 

et de l'epaisseur jusqu'a la monocouche pres. 

Pour l'epitaxie de materiaux semi-conducteurs III-V, la methode dite «des trois 

temperatures» proposee par K. Gunther est generalement utilisee [Gunther 58]. La 

temperature du substrat Ts est ajustee entre la temperature d'evaporation des elements V et 

celle des elements III (TV < Ts < Tin). Ainsi, les atomes des elements III se condensent sur le 

substrat et ne s'evaporent pas. Par contre, les Elements V, envoyes en exces, ne se condensent 

en surface que s'ils etablissent une liaison chimique avec les elements III. La stoschiometrie 

du materiau epitaxie est garantie, les atomes de la colonne III etant immediatement completes 

par ceux de la colonne V une fois qu'ils sont incorpores. L'epaisseur des couches et la vitesse 

de croissance sont ainsi directement imposees par les flux des elements III. 

La Figure 2.1 presente le schema du systeme MBE que nous avons utilise au laboratoire 

pour la croissance de nos echantillons. II s'agit d'un reacteur d'epitaxie RIBER 2300 a 

sources solides ou tous les elements sont issus de composes solides. Les elements III: Indium 

(In), Gallium (Ga) et Aluminium (Al) ainsi que les dopants : Silicium (Si) et Beryllium (Be) 

sont places chacun dans des cellules a effusion de type Knudsen puis chauffes par effet Joule. 

La tension de vapeur ou le flux atomique de chaque element est controlee par sa temperature 

de cellule. Un cache actionne par un systeme pneumatique permet d'interrompre le flux de 

facon quasi-instantanee. Les elements V : Phosphore et Arsenic, plus delicats a utiliser sont 

fournis a partir de cellules de grande capacite a craqueurs et a vannes. Ces elements sont 

evapores dans un condenseur puis envoyes dans un craqueur thermique ou les molecules AS4 

et P4 initialement presentes sont fractionnees en AS2 et P2. Ces flux moleculaires sont ajustes 

par l'ouverture reglable des vannes. Une sonde a ionisation Gauge Bayart-Alpert) placee au 

point de convergence des flux permet de les mesurer precisement et de controler les vitesses 

de croissance des differents elements. Ce type de sonde ne donne pas une mesure directe du 

flux en atomes.s" .cm"2 mais plutot une pression equivalente proportionnelle au flux, appele 

BEP (Beam Equivalent Pressure). L'echantillon d'InP colle a l'indium sur un support en 

molybdene appele « molyblock » est insere dans le sas d'introduction dans lequel un vide 

secondaire est realise. II est ensuite transfere sous vide dans une chambre ou un degazage est 

effectue et ehfin amene a la chambre de croissance a l'aide du chariot de transfert. Pendant la 

croissance, rechantillon est situe au centre du bati, au point de convergence des flux 

atomiques et moleculaires. Le substrat est chauffe sur le manipulateur de fapon a ce que les 
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Chapitre 2 : Methodes et techniques experimentales 

constituants arrivant en surface puissent convenablement diffuser. II tourne egalement sur lui-

meme afin d'assurer une bonne homogeneite de la couche. La temperature du substrat est 

controlee par un thermocouple en contact a Farriere du molyblock et par un pyrometre 

infrarouge visant la surface de l'echantillon. L'ultravide est maintenu dans 1'enceinte a des 

pressions inferieures a 10"10 torr (1 torr = 133?32 Pa) par un systeme complexe de pompage 

comprenant des pompes turbomoleculaire et ionique ainsi qu'un sublimateur de titane. Un 

pompage cryogenique est egalement realise par le refroidissement a 1'azote liquide des 

panneaux internes a 1'enceinte. Enfin, le front de croissance peut etre caracterise in situ et en 

temps reel par diffraction d'electrons a haute energie en incidence rasante fournissant de 

precieuses informations sur la surface. 
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Figure 2.1. Diagramme schematique du reacteur d'epitaxie Riber 2300 en coupe 
transversal. Le systeme des pompes a vide est situe en dessous. 

2.1.2 Diffraction d'electrons de haute energie en incidence rasante 

La technique RHEED (Reflexion High Energy Electron Diffraction) est une methode 

d'analyse de surface qui permet d'aller sonder la structure cristalline en surface avec une 

grande sensibilite. Couple a un reacteur d'epitaxie sous ultravide (Figure 2.1), elle permet de 
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2.1 Croissance des boites quantiques auto-assemblees 

controler in situ et en temps reel revolution morphologique et cristalline de la surface d'une 

couche epitaxiee au cours de sa croissance. Elle offre ainsi de precieuses indications sur les 

mecanismes de croissance, les reconstructions de surface ainsi que sur la qualite cristalline de 

la surface de la couche. 

La Figure 2.2 presente le schema du dispositif experimental. II est constitue d'un canon a 

electrons (Staib Instruments) et d'un ecran fluorescent places de part et d'autre de 

l'echantillon. Le faisceau d'electrons de haute energie (E ~ 25 keV) est focalise sur la surface 

en incidence rasante (0 ~ 2°). Une partie du faisceau est reflechie (tache speculaire), 1'autre 

est diffracte par les premiers plans atomiques sous la surface produisant un interferogramme 

qui est recueilli sur Pecran fluorescent et enregistre par une camera CCD pour analyse. 

L'observation du diagramme de diffraction peut se faire selon plusieurs azimuts par rotation 

du substrat. 
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Figure 2.2. Schema du dispositif RHEED installe dans l'enceinte MBE (vue du dessous en 
perspective). 

Dans cette configuration, les electrons incidents n'interagissent qu'avec les premiers 

plans atomiques de la surface que Ton peut assimiler a un reseau bidimensionnel. Dans le cas 

d'une surface ideale, la periodicite pour une direction du cristal est supprimee et on peut 

montrer que le reseau reciproque associe est constitue d'un ensemble de tiges paralleles entre 

elles, perpendiculaires a la surface et separes de 2n/a. avec a le parametre de maille du reseau 

directe [Braun 99]. Les conditions de diffraction, Bragg et Laue sont reunies lorsque les tiges 

du reseau reciproque interceptent la sphere d'Ewald de rayon k = 2%/Xe. Chaque intersection 
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dans l'espace reciproque determine la direction k' des interferences constrictives dans 

l'espace reel et forme une tache de diffraction sur l'ecran (Figure 2.3). 
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Figure 2.3. Figures representant l'intersection de la sphere d'Ewald avec le reseau 
reciproque d'une surface ideale (gauche) et d'une surface reelle (droite). Les conditions de 
Laue sont satisfaites si rextremite du vecteur Ak = k ' - k = Ghk intercepte une tige du reseau 
reciproque. D'apres [Bauer 92] 

Pour une surface ideale, la figure de diffraction represente des points lumineux places sur 

des demi-cercles appeles zones de Laue (Figure 2.3(c).). Dans la pratique, les lignes du reseau 

reciproque sont elargies par les nombreuses imperfections presentes sur les surfaces reelles. 

La figure de diffraction obtenue est generalement constitute d'un ensemble de raies 

paralleles, dont la finesse et la longueur dependent de la qualite de surface. Ces raies dites 

principales correspondent a la periodicite du cristal massif. La distance entre deux raies 

consecutives t est reliee au parametre de maille en surface qui est parallele au faisceau 

incident par Pequation: a// = VL/t avec Xe est la longueur d'onde des electrons incidents 

donnee par Xe = h /-v/2meE et L est la distance separant le point d'impact a l'ecran. L'ecart 
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entre ces lignes est done inversement proportionnel au parametre de maille du reseau 

cristallin. D'autres informations plus qualitatives peuvent etre deduites de l'analyse des 

diagrammes RHEED. 

Transition 2D/3D du mode de croissance 

Lors de la transition 2D/3D du mode de croissance, d'une couche contrainte par exemple, 

le diagramme RHEED passe progressivement d'un diagramme de raies (Figure 2.4(a)) 

caracteristique d'une diffraction par reflexion sur la surface 2D, a un diagramme de taches de 

Bragg (Figure 2.4(b)), caracteristique d'une diffraction par transmission dans les ilots formes. 

Le suivi de l'mtensite d'une fenStre placee a l'endroit de rapparition de la tache de Bragg 

(Figure 2.5), permet de determiner avec precision l'epaisseur critique H3D de l'enclenchement 

d'un mode de croissance 3D avec apparition d'ilots quantiques par exemple. Pour une surface 

presentant des ilots facettes, les taches adoptent, typiquement, une forme en V dont les angles 

avec la verticale peuvent etre mesures pour identifier les plans caracteristiques des facettes 

des ilots (Figure 2.4(b)). 

Diagramme de diffraction Diagramme de diffraction 
suivant I 'azimut [110] suivant 1 'azimut [1-10) 

Figure 2.4. Diffraction en fonction de la morphologie : (a) lignes de diffraction dans le cas 
d'une couche plane (2D): exemple d'une reconstruction de surface (2x4), (b) taches de 
diffraction caracteristiques d'une surface rugueuse (3D). Lors de la formation d'ilots 3D, 
l'apparition de nouveaux plans cristallins donne aux taches la forme de chevrons 'V . 
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1s 
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Figure 2.5. Mesure de l'intensite d'une fenetre placee a 1'endroit de 1'apparition d'une tache 
de Bragg. Determination de l'epaisseur critique Ebo de la transition 2D / 3D du mode de 
croissance. D'apres [Gendry 95]. 

Mesure d'une vitesse de croissance : Oscillations RHEED 

La reflexion pure du faisceau entraine la presence de la tache speculaire sur le 

diagramme RHEED. L'intensite de cette tache speculaire est tres sensible a la rugosite de la 

surface. En effet, les marches atomiques de la surface diffusent une partie des electrons qui ne 

seront plus collected dans la tache speculaire. Ainsi, l'intensite de la tache speculaire est 

directement liee a la densite de marches presentes sur la surface. Or, lors de la croissance 

monocouche par monocouche (2D), la formation des nuclei' et des marches se fait de facon 

cyclique : sur une surface idealement plane, des terrasses nucleent et se developpent. Puis les 

atomes arrivant sur la surface s'incorporent preferentiellement aux bords des terrasses 

existantes. Lorsque ces terrasses atteignent une taille suffisante, elles coalescent pour 

finalement former a nouveau un plan cristallin complet. Le cycle peut recommencer par la 

formation de nouveaux nuclei. Ce cycle peut etre observe en suivant l'intensite de la tache 

speculaire qui presente alors des oscillations regulieres de periodicite T (Figure 2.6). Les 

maxima d'intensite reflechie correspondent aux moments ou la couche est la plus proche d'un 

plan cristallin ideal (9 = 0 et 8 = 1). Les minima correspondent aux moments ou la 

monocouche est a moitie remplie. Le temps separant deux maxima d'intensite correspond 

Croissanci: 21) 

Croissance >l> 

4 
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n 

done au temps de depot d'une monocouche, i.e. dans notre cas un plan d'elements III et un 

plan d'elements V. Ainsi la mesure du temps separant deux maxima permet de determiner la 

vitesse de croissance v par la relation simple v = a / 2T (avec a le parametre de la couche). 
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Figure 2.6. Interpretation des oscillations RHEED - Evolution de Pintensite de la tache 
speculaire en fonction du taux de recouvrement 9 (en MC). D'apres [Neave 83]'. 

Les reconstructions de surface 

Pour les semi-conducteurs III-V, les liaisons atomiques non satisfaites du dernier plan 

atomique, dites liaisons pendantes, vont se reorganiser par la creation de dimeres afin de 

trouver une configuration energetique plus favorable. Ce rearrangement des atomes en surface 

conduit a nouvelle structure periodique differente de celle du cristal massif. Sur les 

diagrammes RHEED, les reconstructions de surface sont facilement observables par 

1'apparition de raies supplementaires dites « fractionnaires » entre les raies principales. Leur 

presence renseigne sur la periodicite de la surface. 

Le reseau d'une surface orientee (001) non reconstruite a une maille elementaire carree, 

de parametre a^2 et de directions principales [110] et [1T0]. On parte de reconstruction (pxq) 

lorsque la periode du reseau de surface est p fois plus grande dans la direction [110] et q fois 
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plus grande dans la direction [110] que pour la surface non reconstruite. Les entiers p et q sont 

superieurs ou egaux a 1 et ils traduisent la nouvelle periodicite de la surface en unite de maille 

du cristal massif. 

La nature des reconstructions varie en fonction du taux de recouvrement de surface en 

elements constituant le dernier plan de surface et done des parametres de croissance. Par 

exemple, les reconstructions de la surface d'InP(OOl) varient en fonction de la temperature et 

des pressions en elements V et III [Labella 00, Junno 96]. La transition d'une reconstruction a 

une autre permet ainsi de calibrer la temperature du substrat. 

2.1.3 Procedures et parametres experimentaux 

Les parametres de controle de la croissance: EinAs / Tc / PAS / Vc 

Les parametres de contrSle de la croissance d'une couche en MBE (Figure 2.7) sont 

donnes par l'epaisseur deposee d'InAs EinAs definie ici en nombre de monocouche (1 MC 

d'InAs equivaut a 3,03 A pour une surface (001)), la temperature de croissance Tc en degre 

Celsius, la pression equivalente dans le flux d'elements V (PAS2 et Pp2) en torr et la vitesse de 

croissance Vc en MC/s ou um/h. fixe par le flux d'element III (ici l'indium) 

T As2 T , n 
V o ^ . 

As, 

I i i 

• • • • • • • • + EtnAs 
• dihedral Q t, 'Substrat ctepdt 

"Wile a PeJement localement 

Figure 2.7. Parametres de controle lors de la croissance d'une couche d'InAs en MBE. 

Croissance des echantillons 

Deux types d'echantillons sont realises pour etudier l'influence des parametres de 

croissance sur les proprietes morphologiques et optiques des boites quantiques d'InAs/InP. Le 

42 



2.1 Croissance des boites quantiques auto-assemblees 

Tableau 2.1 presente les sequences typiques des differentes etapes de la croissance d'un 

echantillon de boites quantiques d'InAs non capees pour une observation de la surface par 

microscopie a force atomique et capees par une couche d'InP pour l'etude optique par 

photoluminescence. 

Les echantillons ont ete elabores par MBE sur des substrats nominaux d'InP(OOl) semi-

isolants de la societe InPact. Ces substrats prets a l'emploi sont recouverts par une fine couche 

d'oxyde natif d'une dizaine d'angstrom d'epaisseur. La premiere etape consiste done a 

desorber cette couche. Les substrats d'InP colles a l'indium sur un molyblock sont chauffes a 

200°C a 10"8 torr avant d'etre introduits dans le reacteur afin d'evaporer tout d'abord les 

contaminations carbonees de surface. L'oxyde est ensuite desorbe dans le reacteur sous une 

pression de phosphore (P2) de 10"5 torr en montant la temperature du substrat a environ 

50°C/min jusqu'a environ 530°C. Cette temperature correspond a la transition de 

reconstruction (2x1) a (2x4) stabilise phosphore. La desorption complete de l'oxyde est 

associee a l'observation de la (2x4). La surface est alors maintenue quelques secondes a cette 

temperature puis abaissee jusqu'a observer la transformation de la (2x4) vers une (2x1) a 

470°C. Cette etape sert principalement a la calibration en temperature de l'echantillon. Les 

temperatures mesurees soit par pyrometrie, soit avec un thermocouple, sont calibrees par 

rapport a la temperature de fusion de 1'InSb egale a 525°C dans une ambiance ultravide. 

Une couche tampon d'InP de quelques centaines de nanometres d'epaisseur est ensuite 

epitaxiee a 480°C avec la meme pression de phosphore et une vitesse de croissance d'l um/h. 

Ces conditions standard de croissance permettent d'obtenir une reconstruction (2x4) de la 

surface. Le substrat est ensuite amene a la temperature de croissance d'InAs. 

Avant le depot d'InAs, la surface d'InP est exposee 2 secondes sous phosphore et arsenic 

simultanement pour eviter que la surface ne soit plus exposee a un flux d'elements V lors de 

la commutation. La valve de phosphore est ensuite fermee et la surface maintenue 10 s sous 

arsenic. Une fine couche d'InAs est alors formee en surface par echange P/As d'environ 1 a 2 

MC d'epaisseur (voir chapitre 3). La couche d'InAs est ensuite epitaxiee dans les conditions 

choisies. 

Ensuite les echantillons sont descendus rapidement.a la temperature ambiante sous une 

pression d'element V pour les caracterisations par AFM. Pour les mesures de PL, les 

echantillons sont recouverts de 40 ran d'InP. 
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Chapitre 2 : Methodes et techniques experimentales 

Tableau 2.1 Sequences typiques des caches pour la croissance d'un echantillon de boites 
d'InAs (a) non cape pour observations par AFM et (b) cape par une couche d'InP pour la PL. 
Legende : AC : Arret de Croissance ; SW : « switch » : commutation des caches elements V ; 
DT: Descente en Temperature; TA: Temperature Ambiante. L'arret de croissance et la 
descente en temperature se fait sous atmosphere d'elements V. 

(a) AFM 

In 1 fim/h 

Pi 

In 0,2 MC/s 

As2 

BEP V (jitorr) 

Temps (s) 

TS(°C) 

Desox. 
InP 

10 

-•540 

Tampon InP 
100 nm 

10 

360 

480 

ACP2 SW 

10 110/2 
i 

600 | 2 

510 510 

AC As2 

2 

10 

510 

InAs 
3MC 

2 

15 

510 

ACAsj 

2 

10 

510 

DT As2 

2 

40 

-*TA 

DT P2ouvide 

4 

600 

470->TA 

(b)PL 

In 1 um/h 

P2 

In 0,2 MC/s 

As2 

BEP V (utorr) 

Temps (s) 

TS(°C) 

Desox. 
InP 

10 

-»540 

Tampon InP 
100 nm 

10 

360 

480 

ACP2 

10 

600 

510 

SW 

• 

10/2 

2 

510 

ACAs2 

2 

10 

510 

InAs 
3MC 

2 

15 

510 

ACAs2 

2 

10 

510 

Cape InP 
40 nm 

10 

144 

510 

DT P2 

4 

600 

->TA 

2.2 Caracterisation morphologique des flots 

2.2.1 Microscopie a force atomique 

La microscopie a force atomique (AFM) a ete utilised dans cette etude pour obtenir 

« rapidement»la topographie de surface des echantillons nori capes a l'echelle nanometrique. 

Les images des ilots ont ete effectuees a 1'air ambiant sur un AFM Digital Instruments CP-II 

de la compagnie Veeco Instruments par Gengzhao Xu, Yves Robach et moi-meme. L'analyse 

des images renseigne sur la forme, la densite, les dimensions et l'organisation spatiale des 
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2.2 Caracterisation morphologique des ilots 

ilots non capes. Ses principaux avantages sont une raise en oeuvre rapide et une relative 

facilitee d'utilisation. 

Le principe de 1'AFM (Figure 2.8) en mode imagerie repose sur les interactions a courtes 

portees entre une pointe sonde et une surface. Tres proche de la surface, la pointe idealement 

atomique subit des forces d'interaction decrites classiquement par le potentiel de Lennard-

Jones : V(r) = 4e [(a/r)12- (a/r)6]. Selon la distance pointe-surface, elles peuvent etre de nature 

attractive : forces de Van der Waals ou alors repulsive : forces d'interactions coulombiennes 

electroniques. Lorsque la pointe montee a l'extremite d'un microlevier flexible balaye la 

surface, elle subit ces forces d'interaction. La deflexion Az du bras de levier de raideur k est 

proportionnelle a la valeur de ces forces F telle que F = kxAz. Un systeme electronique 

d'asservissement permet d'ajuster la distance pointe-surface afin de maintenir constante la 

force entre la pointe et l'echantillon pendant le balayage. La pointe suit precisement la surface 

de rechantillon en tout temps et de maniere controlee. On obtient ainsi une image iso-force de 

la surface qui reflete sa topographie. Generalement, la deflexion du levier est detectee avec 

precision par la reflexion d'un laser focalise sur le levier et une photodiode a quadrants. Les 

balayages vertical et lateral sont assures par un systeme piezoelectrique triaxe calibre sur 

lequel repose l'echantillon. 

Systeme 
de console 

Electronique 
sfasservisseitfent 

l _ . I 

Figure 2.8. Schema de principe d'un microscope a force atomique. 

Deux modes d'acquisition topographique ont ete utilises : le mode «contact» et le mode 

«contact intermittent)). Pour le premier, la pointe est en contact permanent avec l'echantillon 

45 

Diode User 

ff,-' --

Photodecteur tie 
puiHioti tin levrer 

Points 

: • . -• lube pn>7i]<Mi'iitlqui! I'uxe 



Chapitre 2 : Methodes et techniques experimentales 

et une force constante de reference est appliquee suivant z causant la deflection du cantilever. 

Ce niveau predefini de deflexion est maintenu constant durant le balayage par le systeme 

d'asservissement electronique qui actionne le tube piezoelectrique selon l'axe vertical z afin 

de compenser la deviation. Le signal de correction en z pour chaque coordonnees (x,y) de 

surface sert a generer 1'image topographique. Pour le second mode, la pointe legerement au-

dessus de la surface, est mise en vibration a une frequence proche de la resonance du 

microlevier et vient toucher la surface par intermittence. L'amplitude, la frequence et la phase 

initiale de vibration sont modifiees au cours du balayage par la topographie de surface. Dans 

notre cas, le signal d'asservissement est pris sur l'amplitude qui est maintenue constante par 

ajustement de la distance pointe-surface. Le signal de correction du piezoelectrique sert une 

nouvelle fois a generer Pimage de la surface. L'avantage de ce mode d'imagerie est 

d'ameliorer la resolution laterale sur des echantillons a forte densite car il permet d'eliminer 

les forces laterales presentes en mode Contact et de reduire les effets de convolution de pointe. 

Des zones, variant de 5 um de cote jusqu'a 300 nm de cote, ont ete balayees (Figure 

2.9(a)) afin d'obtenir une vue generate de la distribution spatiale et une vue plus precise de la 

forme et des dimensions des ilots. Les images ont ete construites et analysees avec le logiciel 

libre Gwyddion3. La definition des images AFM a ete prise en general a 256x256 pixels 

carres quelle que soit la surface balayee afin de limiter le temps d'acquisition, la derive 

laterale du tube piezo et la taille des fichiers. Le balayage de la pointe a ete fait selon les 

directions <100> afin d'imager correctement les elongations des ilots suivant [1T0]. Le 

traitement statistique permettant de determiner la densite, la hauteur, le diametre, la surface et 

le volume de chaque ilot a ete realise sur des images de taille lx l um ou 0,5x0,5 um de 

differentes zones de l'echantillon. Des algorithmes de detection de particules («threshold 

segmentation» et «watershed») fournis dans le logiciel ont ete utilises pour extraire 

rapidement ces parametres sur des echantillons de faible a moyenne densite (Figure 2.9(b)). 

Par contre, a plus haute densite, les ilots apparaissent accoles et ne sont plus correctement 

discrimines par le logiciel. Les resultats sont souvent errones. Nous avons opte alors pour une 

analyse « manuelle » du profil sur chacun des ilots, plutot fastidieuse mais evidemment plus 

fiable (Figure 2.9(c)). 

? http://gwvddion.net/ 
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2.2 Caracterisation morphologique des ilots 

• a) 

• / 

W) 

Figure 2.9. (a) Images AFM de differentes tailles d'un echantillon d'ilots non capes. Le 
balayage de la pointe AFM est realise suivant <100> c'est-a-dire a 45° de la direction de 
clivage [110] de l'echantillon. (b) Analyse de la densite, de la hauteur et du diametre par un 
algorythme de detection automatique de grains sous le logiciel Gwyddion et (c) par une 
methode « manuelle » pour un echantillon a forte densite. 

L'AFM presente cependant certaines limitations. Tout d'abord, la determination precise 

de la forme, des facettes et des dimensions laterales des boites est difficile a l'AFM a cause 

des effets de pointe. L'image resultant du passage de la pointe sur rechantillon est une 

convolution de la morphologie de surface avec la forme de la pointe. L'image finale obtenue 

depend done fortement de la qualite de la pointe c'est-a-dire du rayon de courbure et du ratio 

des tailles extremite/hauteur [Mechler05, Shiramine 07]. Pour des echantillons a forte 

densite, la taille de nos pointes ne permet pas d'imager avec fidelite la forme ainsi que les 

dimensions des ilots. Les dimensions en AFM sont souvent majorees par rapport aux 

observations plus precises faites au TEM [Carlsson 98]. De plus, les mesures sont realisees a 

Fair ambiant et une couche d'oxyde isolant se forme en surface de rechantillon modifiant 

encore une fois les dimensions reelles des ilots. 

Un autre desavantage conceme la procedure d'observation ex-situ des ilots par AFM. On 

doit pour ce faire refroidir rapidement rechantillon non cape jusqu'a temperature ambiante 

sous une atmosphere d'elements V ou de pression residuelle du reacteur afin de « geler » la 

morphologie de surface apres la croissance pour une observation a l'exterieur. Or, il a ete 
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montre dans le systeme InAs/InP que ces processus post-croissance pouvaient sous certaines 

conditions modifier drastiquement la forme, la taille et la densite des ilots d'InAs par des 

echanges Arsenic/Phosphore [Frechengues 99a, Warmer 00, Gutierrez 02]. Par exemple, 

Gutierrez et al. ont montre, qu'un refroidissement sous phosphore conduit a une erosion 

rapide, des ilots jusqu'a leur disparition et laisse place a des ondulations de surface d'InP. 

Inversement, un refroidissement sous arsenic mene a un exces d'InAs par rapport a la quantity 

deposee et conduit a la coalescence des batonnets en ilots isotropes. Enfin, le refroidissement 

sous la pression residuelle du reacteur semble conserver la morphologie des ilots. Ce dernier 

resultat est en contradiction avec ceux de Yang et coll. ou les auteurs ont pu observer une 

transformation des batonnets en ilots dans ces conditions [Yang 01]. De plus, il est peu 

recommande en raison de la desorption importante d'As et la formation de billes d'indium en 

surface, surtout si la temperature de croissance est elevee. Cette evolution pendant le 

refroidissement restreint Tinteret de l'AFM car elle empeche d'obtenir avec certitude une 

image representative des ilots apres leur croissance. Ces effets sont indesirables lorsque des 

etudes morphologiques sont faites pour comprendre les mecanismes de croissance. Par contre, 

comme nous le verrons dans la suite de ce manuscrit, ils peuvent etre exploites de maniere 

intentionnelle pour la fabrication de boites diluees dans le systeme InAs/InP(001) [Dupuy 06]. 

II convient done d'etre vigilent sur les correlations des images avec les parametres de 

croissance. 

Conscient de ce probleme, une methode a ete mise au point a 1'INL pendant la these de 

Julien Braut pour limiter au maximum revolution parasite des batonnets pendant le 

refroidissement [BraultOO]. La procedure adoptee, bien que loin d'etre ideale, est un 

compromis des effets As/P cites plus haut. Elle consiste a commuter le flux d'arsenic 

stabilisant les ilots d'InAs par un faible flux de phosphore (4xl0 6 torr de P2) 30 secondes a 1 

minute apres le debut du refroidissement de l'echantillon, a une temperature d'echantillon 

voisine de 470°C. Les resultats montrent que ce refroidissement partiel sous phosphore 

permet, par exemple, de conserver la morphologie des batonnets formes a la temperature de 

croissance. Pour le cas de la croissance directe de boites, la forme des ilots est legerement 

modifiee (Figure 2.10). Lorsque les ilots sont refroidis sous As jusqu'a temperature ambiante, 

un allongement suivant [110] est observe. Au contraire, lorsque la descente a lieu sous 

phosphore les ilots sont plutot allonges suivant [1T0]. Ce phenomene a ete observe tant que la 

commutation As/P est declenchee au dessus de 300°C. Les dimensions, particulierement la 

hauteur, ne sont pas non plus tres representatives des ilots apres la croissance a cause de 
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2.2 Caracterisation morphologique des ilots 

l'augmentation du volume des ilots sous arsenic par des reactions d'echange P/As post-

croissance puis par l'erosion de ces ilots par le phosphore. Par contre, la procedure ne semble 

pas modifier la densite surfacique des ilots. 

(a) 

[HO] 

(b) 

[110] 
• * 4 

200«f>OOOi»« 

Figure 2.10. Images AFM de boites descendues jusqu'a temperature ambiante: (a) sous 
4xlO"6torrdeP2, 30 s apres le debut de la descente sous As2; (b) sous As2. Les conditions de 
croissance des boites sont: 2 MC/530°C/8x 10"6 torr /0,2 MC/s suivi de 10s de recuit a 530°C. 

On peut conclure que l'AFM permet une analyse statistique rapide et precise de la 

distribution spatiale et de la densite des boites et sous certaines conditions de leur forme 

generate. Par contre, des precautions sont a prendre conceraant la taille et la forme detaillee 

des boites. 

2.2.2 Microscopie electronique en transmission 

Des images de microscopie electronique en transmission (TEM) ont ete obtenues sur 

certains echantillons par Gilles Patriarche du Laboratoire de Photonique et de Nanostructures 

(LPN) a Marcoussis. Le principal interet de cette technique est qu'elle donne acces 

directement aux caracteristiques morphologiques et structurales des boites encapsulees dans 

leur matrice avec une resolution nanometrique. Bien que la preparation des echantillons reste 

longue et delicate, cette technique ne requiert aucune procedure de croissance specifique, 

contrairement a l'AFM. Elle rend ainsi possible une correlation directe entre les proprietes 

morphologiques et optiques. 

Le TEM repose sur Pinteraction elastique d'un faisceau d'electrons energetiques avec un 

echantillon cristallin suffisamment aminci (~100 nm) pour que les electrons soient transmis. 

La Figure 2.11 montre le schema de principe d'un TEM. 
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Figure 2.11. Schema de principe du microscope electronique en transmission. Chaque 
faisceau diffracte par l'echantillon est localise en un point dans le plan focal image de 
Fobjectif et forme un motif de diffraction caracteristique. Un diaphragme d'ouverture variable 
permet de selectionner les faisceaux qui interfereront pour former l'image (d'apres 
[Shchukin04]). 

Un faisceau d'electrons incident de vecteur d'onde k diffracte lors de son passage dans 

l'echantillon et donne naissance en sortie a une serie de faisceaux de vecteur d'onde k' tel que 

la condition de Bragg k' = k + Ghki soit respectee, avec Ghki le vecteur du reseau reciproque 

du cristal etudie. Ces faisceaux d'electrons diffractes par l'echantillon sont collectes par la 

lentille objectif et chaque composante des frequences spatiales est focalisee dans le plan focal 

de l'objectif. L'image formee dans ce plan focal permet done d'observer le cliche de 

diffraction caracteristique de la structure cristalline de l'echantillon. C'est le mode de 

diffraction. En variant la position et l'ouverture du diaphragme insere au niveau du plan focal, 

il est possible de selectionner un ou plusieurs faisceaux diffractes qui vont rejoindre un ecran 

fluorescent ou une camera CCD et contribuer a la formation de l'image reconstruite de 

l'echantillon. C'est le mode image. Un systeme de lentilles de projection (non montre sur le 

schema) est utilise pour faire des agrandissements variables de la zone sondee. 

Selon Indentation de l'echantillon et les taches de diffraction selectionnees pour former 

l'image, celle-ci peut faire apparaitre des contrastes. En microscopie conventionnelle, le 

contraste de l'image pour un echantillon cristallin est principalement rehe a l'orientation des 
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2.2 Caracterisation morphologique des tlots 

plans, la nature chimique des atomes et aux deformations des plans lies aux champs de 

contraintes. L'image peut etre formee soit avec le faisceau transmis (image en champ clair) 

soit avec un faisceau diffracte particulier (image en champ sombre). Certaines imageries sont 

liees a des conditions de diffraction particuliere. Le cristal est alors oriente de facon a ce 

qu'une seule tache diffractee soit exactement dans les conditions de Bragg. Pour l'etude TEM 

de semi-conducteur de structure zinc-blende, les principaux faisceaux utilises sont {200} et 

{220}. En effet, l'amplitude diffusee dans la direction k' = k + g est proportionnelle au 

facteur de structure geometrique qui est donne par : 

2ra(h + k + l)" 
Fs(ghkl) = 4 C(ghkl) + C(ghkl)exp- (2.1) 

4 

et valable pour un semi-conducteur binaire AB (InP ou InAs) de structure zinc-blende, avec 

fe
A(ghki) e t fe

B(ghki) les facteurs de diffusion des electrons des atomes A et B [Shchukin 04]. 

Les facteurs de structure pour les faisceaux {200} et {220} sont alors donnes par 

Fs(g200)u[fe
A(g200)-fe

B(g200)] (2.2) 

Fs(g220)H[fe
A(g220) + fe

B(g220)] (2.3) 

On peut voir ainsi que le faisceau {200} est particulierement sensible au changement de 

composition chimique. Tandis que le faisceau {220} est sensible au champ de deformation et 

a la presence de defauts de type dislocations dans l'echantillon. 

Pour etudier nos nanostructures, deux types d'images en TEM ont ete realises. Les boites 

ont ete observees en vue plane (vue du dessus) et en vue de cote (coupe transversale). Les 

vues planes fournissent des informations sur la densite, les dimensions laterales, la forme 

globale. Les vues de cote donnent la hauteur des boites et les angles des facettes. La 

composition chimique et les champs de deformation dans et autour des boites ont ete 

6galement analyses sur les deux types d'image. Pour nos boites d'InAs sur InP(OOl), la vue 

plane est realisee avec rechantillon oriente en axe de zone [001], le plus souvent en champ 

clair. Ces echantillons sont prepares par polissage mecanique suivi d'un amincissement 

chimique. Pour la vue en coupe, les echantillons sont images selon <110> ou <100> en 

utilisant la tache g2oo- L'amincissement est par contre realise par bombardement ionique sous 

incidence rasante par des ions argon (Ar^ acceleres a 2,5 keV. Les images presentees dans ce 

travail ont ete obtenues sur un TEM Philips CM20 « super twin » a 200 kV. 
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2.3 Caracterisation optique d'un ensemble de boites quantiques 

Les proprietes optiques des boites sont reliees directement a leurs caracteristiques 

structurales. Elles dependent notamment de la geometrie, de la taille et de la composition des 

boites. Les methodes de caracterisations optiques qui sont sans contacts et non destructives 

sont particulierement bien adaptees pour sonder la structure electronique et les processus de 

relaxation dans les boites. Nous presentons Tune d'entre elles, la photoluminescence 

continue. 

2.3.1 Photoluminescence continue 

La photoluminescence continue (PL) est la technique de spectroscopic standard pour 

caracteriser les proprietes optiques des semi-conducteurs. Elle consiste a creer des porteurs de 

charges dans le semi-conducteur a l'aide d'une source d'excitation intense et continue, 

generalement un laser dont les photons possedent une energie superieure a la bande interdite 

du semi-conducteur puis a collecter et a analyser la lumiere emise lors de la recombinaison 

des porteurs. Dans le cas des nanostructures semi-conductrices (Figure 2.12), les photons 

absorbes dans la barriere generent des paires electron-trou qui relaxent rapidement vers les 

niveaux d'energie les plus bas avant de se recombiner de fa^on radiative. Le signal de PL 

depend des temps de vie des differents processus de relaxation. Dans le cas d'une relaxation 

efficace, le signal de PL est domine par les transitions interbandes entre les premiers niveaux 

confines d'electrons et de trous. Grace a cette technique, nous obtenons des informations sur 

les niveaux d'energie les plus bas des boites. L'etude en puissance d'excitation permet de 

sonder les niveaux excites superieurs s'ils sont confines. 

Relaxation 

Figure 2.12. Schema illustrant le principe de la photoluminescence. 
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2.4 Caracterisations optiques de boftes quantiques uniques 

La taille du faisceau laser est assez large (-100 urn de diametre) et sonde une grande 

quantite de boites. Le spectre de luminescence est alors large, typiquement quelques dizaines 

voir centaines de meV (voir Figure 2.14). II resulte de 1'emission de Fensemble des 

differentes boites sondees. La largeur a mi-hauteur (FWHM) renseigne alors sur la dispersion 

en taille des boites (largeur inhomogene). La position spectrale du pic reflete directement la 

taille et la forme des boites les plus nombreuses. Enfin Pintensite de PL renseigne sur la 

qualite structurale et la densite des boites. 

2.4 Caracterisations optiques de boites quantiques uniques 

L'utilisation d'une boite comme emetteur dans des sources quantiques de lumiere (cf. 

chapitre 1) necessite au prealable une etude approfondie de leurs proprietes intrinseques 

individuelles. Deux techniques de spectroscopic optique a grande resolution spatiale sont 

presentees: la micro-photoluminescence et la cathodoluminescence a basse tension 

d'acceleration. 

2.4.1 Micro-Photoluminescence 

La spectroscopic de boites individuelles d'InAs/InP par uPL a ete realisee sur des 

echantillons a forte densite par Nicolas Chauvin a l'INL-site INSA de Lyon sous la direction 

de Catherine Bru-Chevallier [Chauvin 06d]. Nous decrivons ici tres brievement le principe et 

les conditions necessaires a l'observation de raies individuelles par u-PL. Le dispositif 

experimental utilise pour obtenir les spectres est egalement presente. 

Isolement d'un faible nombre de boites 

Dans les experiences de micro-photoluminescence, l'excitation et la detection locale sont 

obtenues avec une resolution spatiale au mieux d'un micrometre. Pour des densites de boites 

elevees (-100 um"2), la distance inter-boites etant inferieure a la resolution, un nombre trop 

important de boites est alors sonde. A moins de diminuer fortement la densite de boites (-1 

boite/um2 et moins), il est necessaire de recourir a l'isolement spatial de quelques boites si 

Ton veut observer 1'emission d'une seule boite. Cet isolement spatial a ete demontre de deux 

facons, soit par gravure de mesas de faibles diametres [Marzin 94], soit par des ouvertures 

submicroniques dans un masque metallique opaque depose a la surface de rechantillon 

[Gammon 95] (Figure 2.13). Ces structures sont generalement fabriquees par lithographie a 

faisceau d'electrons suivie d'une gravure du materiau. 
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Figure 2.13. Deux techniques d'isolation spatiale de boites (a) par la gravure d'un mesa et 
(b) par une ouverture submicronique dans un masque metallique. L'excitation du laser est en 
rouge et la luminescence des boites isolees spatialement est representee en magenta. 
L'emission des boites en dehors de Pouverture (en noire) est bloquee par le masque. 

Grace a ces techniques, il est possible de reduire la fenetre d'observation et d'isoler la 

raie de photoluminescence d'une boite unique de la distribution inhomogene. La Figure 2.14 

presente les spectres de uPL de boites en fonction de la taille de l'ouverture d'un masque 

metallique depose en surface de Pechantillon. A mesure que la dimension de l'ouverture 

diminue, l'allure du spectre change. Le spectre de JJ.PL de quelques boites est identifie par 

Papparition de fines raies en contraste avec les spectres elargis de PL observes sur un 

ensemble de boites. 
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Figure 2.14. Spectres de uPL d'un echantillon de boites a forte densite a travers des 
ouvertures variables dans un masque metallique [Gammon 98]. Le spectre d'une boite 
individuelle est isole pour une ouverture submicronique. 
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Cette methode a egalement ete adoptee pour etudier 1'emission de quelques boites 

d'InAs/InP. Par contre, les ouvertures dans le masque metallique sont obtenues par un 

procede plus simple utilisant des billes de latex et developpe dans la these de Nicolas Chauvin 

[Chauvin 06b]. Son principe consiste a disperser uniformement des billes de latex de quelques 

centaines de nanometres a la surface de Pechantillon avant le depot du masque metallique de 

quelques dizaines de nanometres d'epaisseur. Les billes sont ensuite enlevees par attaque 

chimique et laissent place a des trous dont les dimensions sont de Pordre du diametre des 

billes. 

L'emission d'une boite unique d'InAs/InP sur un echantillon de densite de l'ordre de 100 

um"2 a ete ainsi obtenue avec ce procede pour une ouverture de 200 nm dans un masque d'or 

de 40 nm d'epaisseur depose en surface. La largeur a mi-hauteur des raies est limitee par la 

resolution du systeme de detection soit environ 200 ueV. En realite, les raies ont une largeur 

dite homogene, inferieure de Pordre de quelques dizaines de ueV [Gammon 98]. 

Dispositif experimental 

Le schema du banc de micropholuminescence situe a PINSA de Lyon est represente sur 

la Figure 2.15 ci-dessous. L'excitation lumineuse est fournie par un laser He-Ne continue 

(632 nm) puis focalisee sur Pechantillon avec une taille du spot d'environ 2 um au moyen 

d'un objectif achromatique de grande ouverture numerique (x20, NA=0,4). 
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Figure 2.15. Schema du banc de Micro-Photoluminescence, d'apres [Chauvin 06b]. 

55 



Chapitre 2 : Methodes et techniques experimentales 

La puissance d'excitation est ajustee en inserant des filtres neutres sur le parcours du 

faisceau d'excitation et varie entre 200 nW et 2 mW. Une camera infrarouge permet de 

reperer les trous ou mesas luminescents eclaires par le laser ou une lampe blanche. Le signal 

de photoluminescence issu de rechantillon est ensuite collecte par le meme objectif de 

microscope, filtre et envoye vers le systeme de detection optique. La lumiere est dispersee par 

le spectrometre Jobin Yvon 300 associe a un reseau de 600 traits/mm blaze a 1 um, puis 

detecte par une barrette CCD d'InGaAs de 512 pixels refroidie a l'azote liquide. Cette barrette 

permet d'accumuler le signal sur une plage de 70 ran dans la gamme spectrale de 0,8 a 1,6 

um. La resolution maximale, de l'ordre de 70 ueV (~ 0,15 nm), est limitee par la taille du 

pixel. En prenant en compte l'ensemble du banc experimental, la resolution spectrale du 

montage est estimee autour de 200 ueV (~ 0,4 nm). L'echantillon est monte sur un doigt froid 

dans un cryostat a helium liquide permettant des mesures en temperature dans la gamme de 8 

a 300 K. Toutes les mesures d'emission de boites uniques sont realisees a basses temperatures 

pour limiter les recombinaisons non radiatives. 

2.4.2 Cathodoluminescence 

La cathodoluminescence (CL), plus meconnue que la uPL, est une autre technique a 

sonde locale qui peut etre utilisee pour etudier les proprietes de nanostructures semi-

conductrices individuelles. Nous presenterons de maniere detaillee son principe de 

fonctionnement et les conditions necessaires pour l'obtention d'une grande resolution spatiale 

laterale. 

Introduction 

La cathodoluminescence (CL) est par definition remission de lumiere consecutive au 

bombardement d'un materiau par des electrons. C'est egalement le nom d'une technique de 

caracterisation qui permet de sonder les proprietes electroniques et optiques de materiaux 

luminescents. Cette technique de caracterisation presente de nombreux avantages, notamment 

d'etre sans contact et relativement non destructive. Elle est reconnue comme etant un outil 

efficace pour analyser des materiaux luminescents tels que des semi-conducteurs a larges 

bandes interdites (GaN, ZnO) aussi bien a l'echelle micrometrique que nanometrique 

[Gustafsson 98]. 

Pratiquement, pour generer un faisceau d'electrons, un microscope electronique a 

balayage (MEB) ou un microscope electronique a balayage en transmission (STEM) est 
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generalement utilise. Les electrons sont acceleres a une energie qui peut varier de quelques 

keV a quelques centaines de keV. En penetrant dans l'echantillon, les electrons incidents 

subissent des chocs elastiques et inelastiques avec les atomes du materiau transferant 

progressivement leur energie cinetique. Le volume dans lequel les electrons primaires cedent 

leur energie, connu sous le nom de volume d'interaction, prend la forme d'une poire dont les 

dimensions dependent principalement de la tension d'acceleration et du numero atomique 

composant l'echantillon. Dans ce volume, differents types d'electrons et rayonnements sont 

produits, tels qu'illustres sur la Figure 2.16, et peuvent etre detectes en surface par des 

capteurs specifiques. 

Faisceau d'e incidents es : elections secondaires 
er : electrons retrodiffuses 
eA: electrons Auger 
et : electrons transmis 
CL : signal cathodoluminescence 
RX: rayons X 

Surface de T echantillon 

Volume de generation 

Figure 2.16. Representation schematique des differents types d'electrons et rayonnements 
lies a l'interaction d'un faisceau d'electrons avec un solide. D'apres [Lahkak 03]. 

Dans le cas d'un materiau semi-conducteur, l'interaction du faisceau d'electrons avec 

l'echantillon cree des paires electron-trou dans le volume d'interaption qui diffusent jusqu'a 

leurs recombinaisons. Si ces recombinaisons sont radiatives, la lumiere emise par 

l'echantillon est recuperee par un systeme de collection optique dans 1'enceinte du 

microscope et analysee sur un banc de spectroscopic a l'exterieur de la chambre. On obtient, 

ainsi, le spectre de cathodoluminescence de la region sondee de l'echantillon. Grace a la 

finesse de sonde et a la possibility de balayage du faisceau electronique dans un MEB/STEM, 

il est possible de realiser des images de CL de l'echantillon et faire une cartographie localisee 

de la lumiere emise par l'echantillon. Cette cartographie de luminescence peut etre faite soit 

en mode monochromatique en selectionnant une longueur d'onde avec le monochromateur, 
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soit en mode panchromatique en integrant toute la lumiere emise. II est egalement possible de 

visualiser simultanement l'image topographique, grace au signal en electrons secondares, et 

l'image de CL afin de correler au besoin les proprietes optiques et morphologiques de 

l'echantillon. 

Dispositif experimental 

Un schema complet du dispositif de CL situe dans les salles blanches du CRN2-

Sherbrooke est presente sur la Figure 2.17. Notre systeme de detection de CL est associe au 

microscope electronique a balayage Zeiss Supra 55 VP muni d'un canon a electrons a 

emission de champ de type Schottky. Ce type de source presente l'avantage de generer un 

faisceau d'electrons monocinetique, stable, ayant une forte intensite et une petite taille de 

sonde meme a faible tension d'acceleration (3 nm a 1 kV), ce qui permet des fortes densit^s 

de courant et ainsi une meilleure resolution sur les images topographiques. Les electrons 

extraits de la cathode sont mis en forme dans la colonne. lis passent a travers le trou de 

diametre submillimetrique d'un miroir semi-parabolique et viennent exciter 1'echantillon 

place ci-dessous en son plan focal. La lumiere emise est collectee efficacement par ce miroir 

puis renvoyee a l'exterieure du MEB vers un spectrometre. 

Pour 1'analyse spectrale, la lumiere est dispersee par le monochromateur Gatan 

MonoCL2 equipe d'un reseau de 830 traits/mm blase a 1200 nm. La resolution spectrale est 

au mieux d'l nm a 1,5 um (550 meV a 0,8 eV) et limitee par le pas du moteur controlant la 

rotation du reseau. La detection du signal est realisee par un photomultiplicateur muni d'une 

photocathode d'InGaAs (Hamamatsu R5509-72) sensible entre 300 et 1650 nm et operant en 

mode de comptage de photon. Ce detecteur est refroidi a la glace seche (-78°C) et mis a sa 

tension maximale de fonctionnement (1750 V) afin d'accroitre la sensibilite de detection. La 

sortie du photomultiplicateur est reliee a un preamplificateur courant-tension lui-meme relie a 

un amplificateur de tension (Oxford PA3). L'acquisition des donnees, 1'affichage et le 

traitement des spectres CL sont effectues a partir d'un systeme informatique de la compagnie 

Gatan. 

Pour l'acquisition des images de CL, deux modes existent: soit le mode 

monochromatique soit le mode panchromatique. Dans ce dernier cas, la lumiere collectee est 

directement envoyee au photomultiplicateur operant en mode lineaire. Un filtre optique 

coupant tout ou partie du spectre d'emission peut etre insere sur le parcours optique avant la 

detection par le photomultiplicateur. 
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Analyse spectraie Cartographic de luminescence 

Figure 2.17. Schema du dispostif de CL et de quelques types d'analyses possibles. 

Un vide secondaire est maintenu dans la chambre a environ 2X10"6 torr par une pompe 

turbo-moleculaire assistee d'une pompe primaire a valves sans huile situees sous le 

microscope. Deux pompes ioniques assurent un ultravide (3,5* 10"10 torr) dans la colonne. 

L'intensite du faisceau d'electrons est ajustee avec la tension d'extraction de la cathode et un 

diaphragme dans la colonne qui laisse passer plus ou moins d'electrons Le courant est mesure 

a l'aide d'une cage de Faraday reliee a un amperemetre de precision. Les echantillons sont 

colles sur le doigt froid d'un systeme cryogenique Oxford a flux d'helium continu et a faibles 

vibrations pour des etudes en fonction de la temperature pouvant s'echelonner de 5 a 300 K. 

Resolution spatiale en CL 

La resolution spatiale de cette technique, a priori egale a la taille de sonde qui est de 

l'ordre du nanometre pour notre microscope, est limitee par la diffusion des electrons 

primaires, ainsi que par la diffusion des porteurs en exces generes dans le materiau 

[Yacobi 90]. La connaissance de ces deux grandeurs qui dependent du semi-conducteur etudie 

est done d'un grand interet pour comprendre la relation entre la generation de porteurs et le 

lieu de leurs recombinaisons. 
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• Volume d'interaction et distribution des porteurs generes 

Generalement, deux manieres permettent d'estimer le volume de dissipation d'energie du 

faisceau d'electrons dans le materiau. Soit de maniere semi-empirique [Everhart71, 

Kanaya 72], soit de maniere statistique en utilisant les simulations Monte-Carlo [Holt 94, 

Joy 95]. Cette derniere se revele etre plus precise et a ete adoptee. 

La methode Monte-Carlo consiste a simuler un nombre important de trajectoires 

d'electrons de maniere aleatoire en se basant sur des equations qui tiennent compte des 

collisions elastiques et inelastiques des electrons. L'energie, la trajectoire, et la distance sont 

evaluees apres chaque collision jusqu'a la perte totale de l'energie des electrons primaires. 

Ainsi, il est possible d'evaluer le volume de dissipation de l'energie et la longueur de 

penetration dans le solide en effectuant la somme des energies perdues par les electrons apres 

chaque collision. Les simulations ont ete effectuees par le programme CASINO4 developpe au 

CRN2 a Sherbrooke. Une revue detaillee de la methode est disponible a la reference 

[Drouin07]. La Figure 2.18 presente une simulation illustrant la trajectoire de 200 electrons 

primaires en fonction de l'energie d'excitation dans une couche d'InP. 

1 keV 2 keV 5 keV 

Vide 

InP W^* 

50 nm 

Figure 2.18. Trajectoires de 200 electrons primaires calculees par simulations Monte-Carlo 
dans un substrat d'InP pour differentes energies d'excitation. En rouge, sont representes les 
electrons primaires retrodiffuses et en bleu les electrons primaires absorbes dans la matrice. 

4 http://www.gel.usherbrooke.ca/casino 
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A mesure que l'energie du faisceau diminue, la profondeur de penetration ainsi que 

l'extension laterale des electrons primaires dans l'echantillon sont reduites. On voit 

clairement que les electrons les plus energetiques a 5 keV penetrant beaucoup plus 

profondement et lateralement dans la structure qu'a 1 keV. 

Le volume dans lequel les electrons primaires transferent leur energie est connu sous le 

nom de volume d'interaction. II prend la forme d'une poire correspondant aux contours 

d'isoenergie des electrons primaires. Ce volume se decompose a la maniere d'un oignon dont 

chaque epaisseur correspond a un intervalle de perte d'energie donnee des electrons primaires. 

La Figure 2.19(a) donne la representation 2D du volume d'interaction issu d'un faisceau 

d'electrons de 1 keV et de 3 nm de diametre dans de 1'InP, calculee pour 200 000 electrons 

primaires. La longueur Re definissant le volume dans lequel un pourcentage seuil de l'energie 

des electrons primaires est transfere, egalement appelee «electron range», determine 

l'extension du volume d'interaction suivant la profondeur ou suivant le plan normal au 

faisceau. 
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Figure 2.19. (a) Vue bidimensionnelle des courbes d'isoenergie des electrons primaires 
definissant la forme du volume d'interaction dans InP pour 1 keV; (b) Extension spatiale du 
volume d'interaction apres la perte de 95% de l'energie cinetique des electrons primaires 
(contour cyan (a)). A 1 keV, un volume aussi petit que (11x8x8 nm3) est obtenu dans 1'InP. 

Ce pourcentage seuil est generalement de Pordre de 95 %. La Figure 2.19(b) donne 

revolution de Re dans la profondeur et dans le plan d'un echantillon d'InP et indique 

clairement que Re diminue de maniere surlineaire au fur et a mesure que la tension 

d'acceleration decroit. II est a noter que la valeur de Re suivant la profondeur de l'echantillon 

est generalement superieure a son analogue dans le plan, conferant ainsi au volume 
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d'interaction sa forme en poire. La repartition de l'energie deposee dans ce volume 

d'interaction permet de determiner aisement la distribution spatiale des porteurs generes 

sachant que le seuil de generation des paires est environ trois fois l'energie de la bande 

interdite du semi-conducteur [Klein 68]. 

• Diffusion des porteurs en exces 

Ces paires electron-trou une fois creees dans le semi-conducteur vont diffuser au dela de 

leur zone de generation sur une distance moyenne appelee longueur de diffusion ( Ld) jusqu'a 

leur recombinaison. Ce parametre, dans le cas de porteurs minoritaires depend du coefficient 

de diffusion D du type de porteur concerne, ainsi que de leur duree de vie T dans le semi-

conducteur et s'ecrit Ld=vDT. La dimensionnalite du semi-conducteur joue aussi un r61e 

important sur le processus de diffusion. La diffusion des porteurs est possible dans les trois 

directions de l'espace pour un materiau massif, mais elle est reduite a un plan pour un puits 

quantique et a une direction dans un fil quantique. Les porteurs sont completement localises 

dans une boite quantique ideale. La dimensionnalite modifie aussi le profil de diffusion 

spatiale. Par exemple, pour une generation ponctuelle, la densite de porteurs minoritaires en 

exces decroit suivant exp(-|x|/Ld) a une dimension (ID), suivant K0(|x|/Ld) a 2D ou Ko est 

Source ponctuelle 
Ld = 1 pm 

— - 1 D J -
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Figure 2.20. Densite de porteurs en exces normalisee en fonction de la distance pour les cas a 
ID, 2D et 3D. La source situee a 1'origine est ponctuelle et la longueur de diffusion est fixee a 
1 fim. 
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la fonction de Bessel modifiee d'ordre zero du second genre, enfin a 3D elle decroit suivant 

l/|x| x exp(-|x|/Ld) [Sze 81, Yacobi 90]. La Figure 2.20 represente la densite de porteurs en 

exces normalisee en fonction de la distance a une source ponctuelle pour les cas a ID, 2D et 

3D avec une longueur de diffusion fixee a 1 urn. 

On voit ainsi clairement que la densite de porteurs en 3D chute tres rapidement comparee 

au cas 2D et encore plus a ID. Ce comportement pour le cas 3D est exploite d'ailleurs pour 

imager des dislocations et deduife la longueur de diffusion des porteurs dans des semi-

conducteurs massifs [Pauc 06]. 

• Bilan sur la resolution spatiale en CL 

Nous avons vu que la taille du volume de generation et done la resolution spatiale en CL sont 

affectees par un ensemble de parametres comprenant l'6nergie d'excitation, le semi-

conducteur, le type de porteurs, la dimensionnalite, etc.... II est done tres important de 

connaitre ces conditions afin de mieux comprendre la relation entre la generation de porteurs 

et les contrastes lumineux sur les cartographies de CL. On notera qu'une haute resolution 

spatiale (quelques dizaines de nanometres) peut etre obtenue pour de faibles tensions 

d'acceleration et un semi-conducteur massif presentant une faible longueur de diffusion. 
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Chapitre 3 

Croissance de boites quantiques 

diluees d'InAs/InP(001) par MBE 

3.1 Introduction 
Equation Chapter (Next) Section IComme nous l'avons vu au chapitre 1, la croissance 

d'ilots quantiques d'InAs sur InP montre des resultats tres varies en termes de forme, de taille 

et de densite suivant les conditions et techniques de croissance. Des fils ou des batonnets 

allonges suivant [1T0] se forment spontanement dans des conditions standard en MBE. De 

gros ilots plus isotropes sont aussi observes apres un long temps de recuit sous une forte 

pression d'arsenic. Par contre en MOCVD, des boites sont formees directement. Les 

mecanismes regissant la formation de ces nanostructures dans ce systeme restent, 

contrairement au systeme InAs/GaAs, encore loin d'etre parfaitement compris. 

Les dernieres etudes menees a 1'INL sur ce systeme ont ete consacrees a la croissance de 

batonnets quantiques d'InAs sur des surfaces nominales d'InP(OOl) en MBE avec pour but de 

les utiliser comme materiau actif dans un microlaser a cristaux photoniques [Monat 03]. 

L'objectif etait d'optimiser les conditions de croissance afin d'obtenir une forte densite, une 

distribution en taille minimale et une emission a 1,55 um a temperature ambiante. Les 

conditions optimales trouvees sont les suivantes: EinAs = 4 MC / Tc = 510°C / PAs = 2x 10"6 torr 

/ Vc = 0,2 MC.s"1, suivi d'un court recuit de 10 s sous As a temperature de croissance 
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[Gendry04]. La Figure 3.1 presente une image AFM et les spectres de PL typiques de ces 

batonnets d'InAs obtenus dans ces conditions. 

(a) (b) r—zzzr 1 

0.70 0.75 0.80 0.85 0.90 0.95 1.00 1.05 

Energie (eV) 

Figure 3.1. (a) Image AFM et (b) spectres de PL typiques de batonnets quantiques d'InAs 
surInP(001)[Monat03]. 

Dans ce chapitre, nous proposons d'etudier de maniere plus systematique rinfluence des 

conditions de croissance sur les proprietes des ilots quantiques d'InAs qui se forment sur 

InP(OOl) dans un systeme MBE a sources solides. La comprehension des mecanismes de 

croissance est necessaire afin de maitriser la forme, la taille, la distribution en taille et la 

densite des ilots. L'objectif du travail est de savoir fabriquer des boites quantiques dilues 

c'est-a-dire avec des densites inferieures a lx 10 cm" pour des applications nanophotoniques. 

3.2 Influence des conditions de croissance 

L'influence des conditions de croissance, telles que la temperature de croissance, la 

pression d'arsenic et l'epaisseur d'InAs deposee, a tout d'abord ete etudiee par diffraction 

RHEED pour determiner l'epaisseur critique (H3D) de la transition 2D/3D du mode de 

croissance, mais aussi pour en retirer une premiere information sur la forme des ilots. Une fois 

ces premieres conditions etablies, la forme des ilots a ete plus precisement d&erminee par 

microscopies AFM et TEM. 

3.2.1 Epaisseur critique de la transition 2D/3D 

La technique du RHEED permet de realiser facilement des mesures in situ pendant la 

croissance, en particulier de determiner l'epaisseur critique H3D de la transition 2D/3D du 

mode de croissance Stranski-Krastanov (SK). Bien evidemment, de nombreux travaux ont 
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porte sur sa determination par RHEED dans differents systemes de materiaux contraints. Pour 

le systeme InAs/InP(001), les epaisseurs H3D ont ete determinees pour des croissances d'InAs 

effectuees sur differentes couches tampons d'InP [Hollinger 92, Gutierrez Ola, Gendry 04], 

d'InGaAs [Gendry 92, Ponchet95a], d'InAlAs [BraultOO, Koo 01]. Les resultats sont tres 

variables suivant les etudes et les valeurs peuvent fluctuer entre 1 a 3 MC sur InP(OOl). De 

plus, d'autres travaux montrent que la transition 2D/3D est lente et a lieu apres un arret de 

croissance suivant le depot d'InAs [Ponchet95c, Fafard 96, Frechengues 99a]. Afin de 

clarifier la situation, nous presentons ici une etude systematique de la valeur de l'epaisseur 

critique H3D mesuree par RHEED pendant la croissance d'une couche d'InAs sur une surface 

d'InP(OOl) en fonction de la temperature de croissance et de la pression d'arsenic. 

Procedure ({'observation au RHEED 

Au cours de la croissance, la transition 2D/3D peut facilement etre observee sur le 

diagramme de diffraction RHEED. Elle est detectee par une rapide transformation du 

diagramme de diffraction constitue de raies, caracteristique d'une croissance bidimensionnelle 

en un diagramme de taches, caracteristique d'une croissance tridimensionnelle. La valeur de 

H3D est prise au seuil d'augmentation de l'intensite mesuree dans une fenetre placee a 

I 

in On 
InAs 

2D 

In. Off 
Rec»«t sows As 

"' 

i * * 

Temps (s> 

Figure 3.2. Principe de la mesure de l'epaisseur critique H3D. Evolution en fonction du 
temps, de l'intensite d'une fenetre placee a l'endroit d'une tache de Bragg du diagramme 
RHEED selon [110] dans le cas d'une transition 2D/3D du mode de croissance. 
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Chapitre 3 : La croissance de boites quantiques diluees d'InAs/lnP(001) par MBE 

Pendroit de l'apparition d'une tache de Bragg sur le diagramme RHEED (Figure 3.2). La 

vitesse de croissance de 0,2 MC/s conservee tout au long de l'etude permet une determination 

assez precise de H3D par cette methode. 

Afin de determiner precisement H3D en fonction de la temperature de croissance et de la 

pression d'arsenic, une procedure a ete adoptee pour s'affranchir du manque de 

reproductibilite possible en temperature de croissance d'un echantillon a l'autre. Elle consiste 

a faire croitre sur un meme echantillon plusieurs plans de boites, chacun separe par une 

couche tampon d'InP suffisamment epaisse [Caroff 05d]. Pour reduire au maximum les 

champs de contraintes induits par le plan precedent, les ilots formes sont supprimes par un 

arret de croissance sous phosphore suffisamment long pour retrouver un diagramme RHEED 

de type 2D. Les conditions de temperature ou de pression d'arsenic sont modifiees entre 

chaque sequence de formation de boites apres la croissance de la couche tampon. Cette 

procedure s'est revelee fiable et efficace pour la determination de H3D mSme apres la 

croissance d'une dizaine de plans. 

Influence de la temperature de croissance 

La Figure 3.3 montre la dependance de H3D d'une couche d'InAs deposee sur InP(OOl) 

en fonction de la temperature de croissance, entre 450 et 530°C, pour une pression d'arsenic 

de 2><10"6 torr et une vitesse de croissance de 0,2 MC/s. A 530°C, la pression d'arsenic est 
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Figure 3.3. Epaisseur critique H3D en fonction de la temperature de croissance Tc, avec PAS= 
2X10"6 torr etVc= 0,2 MC/s. 
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3.2 Influence des conditions de croissance 

augmentee a 8x10" torr afin de toujours stabiliser la surface par de 1'arsenic. Au dela de 

540°C, le seuil de desorption de l'indium est atteint quelle que soit la pression d'element V en 

surface [Moison 87]. Le coefficient de collage n'est plus egal a 1 et l'epaisseur d'InAs en 

surface ne correspond plus alors a l'epaisseur deposee. On observe done une nette influence 

de Tc sur la valeur de H3D qui peut varier de 1 a 6 MC lorsque Tc est diminuee de 530°C a 

450°C. 

Influence de la pression d'arsenic 

La Figure 3.4 montre l'epaisseur critique d'InAs sur InP(001) en fonction de la pression 

d'arsenic (AS2) pendant la croissance a 510°C. La pression d'arsenic est variee de lxlO"6 a 

1,15 xlO"5 torr. De fa9on moindre qu'avec Tc, H3D est aussi dependante de la pression d'As2. 

30 

V/lll 
40 50 60 70 

—I I p . 1 1 1 r-
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V =0,2 MC/s - P,=1,7x10'7 torr 
c ' In ' 

_1 , I • 1 1 I 1 I 1 1 . I . l_ 
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Pression d'arsenic As2 (Mtorr) 

Figure 3.4. Epaisseur critique H3D en fonction de la pression d'arsenic (AS2) pendant la 
croissance, pour Tc=510°C et Vc=0,2 MC/s. 

Pour des tres'faibles pressions d'As2 correspondant a des rapports de pression d'elements 

V/III < 5, la surface n'est plus « stabilisee arsenic » et laisse apparaitre une reconstruction de 

surface (4x2) signifiant que la surface est « stabilisee indium ». Par contre, pour de forts 

rapports (V/III > 30), H3D tend a saturer vers 2,6 MC. 

Discussion 

La temperature de croissance et la pression d'arsenic jouent done un role preponderant 

sur la valeur de l'epaisseur critique H3D (1-6 MC) dans le systeme InAs/InP. Ces resultats 
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Chapitre 3 : La croissance de boites quantiques diluees d'InAs/InP(001) par MBE 

contrastent avec ceux du systeme InAs/GaAs plus contraint (6,7%), ou la transition 2D/3D 

observee pour des valeurs de 1,5-1,8 MC est quasiment independante des conditions de 

croissance [Krzyzewski 08]. Cela suggere que les effets d'energie de volume dans le systeme 

InAs/InP ne dominent plus autant ceux des energies de surface dans le processus de relaxation 

elastique de la contrainte. 

Outre l'influence evidente qu'un plus faible disaccord de maille necessite une plus forte 

epaisseur critique, plusieurs causes peuvent etre a rorigine de cette grande variation dans le 

systeme InAs/InP. 

La premiere met directement en cause des effets cinetiques sur la mobilite des adatomes 

en surface. Diminuer la temperature de croissance ou augmenter la pression d'arsenic tend a 

diminuer cette mobilite et a pour consequence de retarder la transition 2D/3D. Celle-ci 

necessitant en effet un deplacement important des adatomes pour former les ilots. On peut 

cependant noter que 1'epaisseur critique peut etre inferieure a celle qui avait ete mesuree a 2,5 

MC sur InAlAs [Brault 02] dans des conditions permettant de s'affranchir des effets 

cinetiques (forte Tc, faible pression d'arsenic, faible vitesse de croissance et depot d'InAs par 

fraction de 0,5 MC). Pour expliquer les plus faibles valeurs mesurees dans certaines 

conditions sur InP, un autre mecanisme doit etre pris en compte. 

Ce deuxieme mecanisme met en jeu des reactions d'echange P/As qui sont bien connues 

pour etre particulierement efficaces a 1'interface InAs/InP [Moison 86, Aspnes 94, 

Sobiesierski 97, Yoon 99]. Ce mecanisme s'etablit lorsque l'on expose une surface d'InP a un 

flux d'arsenic. II conduit a un apport d'InAs supplementaire par rapport a 1'InAs reellement 

depose par les flux d'indium et d'arsenic. L'intensite du mecanisme suit une loi de type 

Arrhenius avec la temperature. Plus la temperature est elevee, plus les echanges P/As en 

surface sont importants et menent a la formation d'InAs supplementaire par consommation de 

1'InP en surface. Inversement, a plus basse temperature, les echanges sont moindres. Ces 

echanges P/As sont aussi d'autant plus importants que la pression d'arsenic est elevee. La 

couche d'InAs formee par ces echanges peut atteindre de 1 a 3 MC d'epaisseur dans nos 

conditions de temperature et de pression d'arsenic [Hollinger 90, Tabata 94]. 

Si ces echanges permettent d'expliquer 1' evolution de H3D avec Tc (il faut en effet 

deposer plus d'InAs a basse Tc puisque 1'InAs forme par reaction d'echange est moindre), ils 

ne permettent pas en revanche d'expliquer la variation de H3D avec la pression d'arsenic PAS-

On s'attendrait a une diminution de H3D avec l'augmentation de PAS puisque plus d'InAs 

serait forme par reaction d'echange. Or, ce n'est pas le cas. 
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3.2 Influence des conditions de croissance 

Nous en avons done conclu que les effets cinetiques sont certainement les premiers a etre 

mis en cause pour expliquer 1'evolution de H3D avec Tc et PAS- Les reactions d'echange P/As a 

l'interface viennent en complement pour expliquer l'ensemble des resultats experimentaux 

qui peuvent etre obtenus dans ce systeme faiblement contraint. 

3.2.2 Forme des ilots 

Les proprietes morphologiques des ilots ont par la suite ete etudiees pour quelques 

conditions de croissance typiques reperees par les points A, B et C sur la Figure 3.5. Pour 

chaque echantillon, l'epaisseur deposee est superieure a H3D afin que la transition 2D/3D ait 

lieu durant la croissance. La pression d'arsenic durant la croissance est de 2><10"6 torr sauf a 

530°C (echantillon C) ou elle est de 8xl0"6 torr pour conserver une couverture en arsenic 

suffisante pour que la surface d'InAs ne bascule pas en « stabilised indium ». Nous presentons 

tout d'abord une etude morphologique des ilots par AFM puis revolution du diagramme 

RHEED pendant la croissance sera presentee. 

Etude AFM 

Les images AFM des ilots ont ete obtenues en respectant la procedure particuliere mise 

au point a 1'INL pour la descente en temperature d'echantillons d'ilots d'InAs non capes sur 

une surface d'InP(OOl) [BraultOO]. Nous avons en effet observe, et meme exploite dans ce 

travail (cf. section 3.4.2), qu'une descente en temperature de tels echantillons sous un flux 

d'arsenic AS2 pouvait conduire a une evolution drastique de la morphologie de surface et done 

de la forme des ilots d'InAs qui se sont formes a la temperature de croissance. Afin de 

« geler » la surface et eviter tout changement morphologique, une procedure consistant en une 

commutation du flux d'arsenic par un flux de phosphore (« switch » As/P) est done opere 

lorsque la temperature de 1'echantillon atteint environ 470°C (voir section 2.2.1). En 

respectant cette procedure, les images AFM sont bien representatives des ilots formes a la 

temperature de croissance, en particulier leur forme. La Figure 3.5 presente done les images 

AFM des ilots formes dans les conditions de croissance reperees par les points A, B et C sur 

le graphique de la Figure 3.5. 

Les images AFM montrent que la forme des ilots d'InAs depend fortement de la 

temperature de croissance. Pour les echantillons A et B, des batonnets allonges suivant la 

direction cristallographique [1T0] sont observes tandis qu'a 530°C des ilots de forme plus 

isotrope, de type « boites », sont obtenus. A 480°C, les batonnets ont une longueur moyenne 
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Chapitre 3 : La croissance de boites quantiques diluees d'InAs/InP(001) par MBE 

de 235 ran, une largeur de 26 nm, une hauteur de 1,9 nm et leur densite est d'environ 430 

urn2. A 510°G, les batonnets sont moins longs (110 nm) et un peu moins larges (25 nm) et 

hauts (1,3 nm). Leur densite est par contre plus elevee (570±30 urn"2). A 530°C, la densite des 

boites est de 260 nm"2, une longueur moyenne de 75 nm, une largeur de 55 nm et enfin une 

hauteur de 3,8 nm. 
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Figure 3.5. Images AFM des ilots d'InAs formes dans les conditions de croissance reperees 
par les lettres A (Tc = 480°C / 6 MC), B (Tc = 510°C / 4 MC) et C (Tc = 530°C / 2 MC). 

Etude RHEED 

La Figure 3.6 presente les diagrammes RHEED suivant les azimuts [110] et [1T0], 

typiques de la croissance des batonnets a 510°C et des boites a 530°C. Tout d'abord, 

Fechantillon (substrat d'InP + couche tampon d'InP) est porte a la temperature de croissance 

de 1'InAs (510°C ou 530°C), sous une pression de phosphore de 10"5 torr. La couche tampon 

d'InP montre une reconstruction (2x4) pour les deux temperatures de croissance. 
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InP 
sous P, 

OMC 
d'lnAs 

(a) Batonnets 

[110] [110] 

(b) Boites 

[110] [HO] 

H 3D 

4MC 
d'lnAs 

10sde 
recuit 

sous As, 

Figure 3.6. Diagrammes RHEED suivant les azimuths [110] et [1T0] pendant la croissance 
de 4 MC d'lnAs sur InP pour deux conditions de croissance : (a) 510°C / 2xl0"6 torr / 0,2 
MC/s conduisant a la formation de batonnets et (b) 530°C / 8><10"6 torr / 0,2 MC/s conduisant 
a la formation de boites. Les reconstructions de surface de la surface d'InP exposee au flux 
d'arsenic avant le depot d'lnAs et les epaisseurs critiques H3D de la transition 2D/3D du mode 
de croissance sont indiquees en rouge. 

A 530°C neanmoins, l'intensite de la x4 est moindre et les raies plus larges, ce qui peut 

signifier que le front de croissance est plus rugueux. La desorption de phosphore est un 

phenomene thermiquement active ce qui explique qu'a plus forte temperature la surface soit 

moins lisse. Lorsque la surface d'InP est exposee au flux d'arsenic pendant 10 s avant le debut 
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Chapitre 3 : La croissance de boftes quantiques dilutes d'InAs/lnP(001) par MBE 

de la croissance, un changement de reconstruction s'opere quasi instantanement. A 510°C, le 

diagramme de diffraction RHEED indique la disparition de la raie fractionnaire centrale de la 

x4, ce qui indique une reconstruction de type a(2><4). A 530°C, la x4 disparait et une 

reconstruction (2x1), quasiment une ( lx l ) est obtenue, ne laissant apparentes que les raies 

principales de 1'InP massif. Ces raies indiquent cependant dans les deux cas une surface 

d'InAs formee par echange P/As relativement lisse. 

Pendant la croissance d'InAs, la transition 2D/3D intervient pour une epaisseur critique 

d'environ 2,4 MC et 1,2 MC, respectivement pour 510°C et 530°C. Les diagrammes RHEED 

montrent alors, suivant [110] des taches de Bragg relatif a une diffraction de volume tant dis 

que suivant [110] des structures en forme de chevrons apparaissent. Ces chevrons sont 

caracteristiques de la formation de facettes paralleles a la direction d'observation 

[HanadaOl]. 

Pour les batonnets formes a 510°C, les chevrons se forment progressivement entre les 

raies d'ordre fractionnaire de la *4. L'angle entre les bras des chevrons et la direction [001] 

mesure environ 20°, ce qui correspond a Tangle que font des facettes de type {114} avec le 

plan (001). Au regard de la direction de diffraction, ces chevrons mettent done en evidence 

des facettes de type (114) et (114). A la fin de la croissance d'InAs, les chevrons selon [110] 

sont plus intenses et la x4 commence a s'attenuer. Apres 10 secondes de recuit, la x4 a 

completement disparu et la taille ainsi que l'intensite des chevrons ont augmente. On observe 

egalement que les taches selon [110] sont tres allongees et meme reliees par les raies d'ordre 

entier. A mesure que la croissance avance, les taches s'intensifient et deviennent ponctuelles. 

La x2 est conservee tout au long de la croissance. Ces dernieres observations suggerent la 

formation progressive d'llots peu hauts et relativement plats dans la direction [1T0], en accord 

avec les observations AFM. 

Pour les boites formees a 530°C, un comportement different est observe. Des taches de 

Bragg ponctuelles sont formees des la fin de la croissance d'InAs. Des chevrons sont aussi 

observes selon [1T0] mais par contre, ils sont issus de taches assez semblables a celles 

observees selon [110]. Cela suggere une analogie de forme des ilots entre les directions [110] 

et [1T0], ce qui est en concordance une nouvelle fois avec la forme des ilots plus isotropes 

observes par AFM. 
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3.3 Influence des reconstructions de surface 

3.2.3 Bilan 

Tout d'abord, l'influence des conditions de croissance sur l'epaisseur critique H3D a ete 

etudiee. Nous avons confirme que les effets cinetiques sont certainement les premiers a mettre 

en cause pour expliquer revolution de l'epaisseur critique, en particulier avec Tc et PAS-

Cependant, les resultats experimentaux ne peuvent s'expliquer completement qu'en prenant 

en compte les reactions d'echange P/As qui ont lieu d'abord a la surface d'InP exposee au 

flux d'As2, puis, de facon moindre, a 1'interface InAs/InP lorsque les ilots sont formes et 

maintenus sous un flux d'arsenic. Nous reviendrons sur ces aspects a la section (3.4) 

consacres a la transformation de forme « batonnets vers boites » observees pour certaines 

conditions de maintien de ces surfaces sous un flux d'arsenic. 

La reconstruction de surface avant et pendant le depot d'InAs semble avoir une influence 

determinante sur la forme finale des ilots. Dans ce systeme a faible desaccord de maille, on 

peut s'attendre a ce que les reconstructions de surface, qui ont une action directe sur la valeur 

de Penergie de surface de 1'InAs, aient un role non negligeable dans la balance energetique 

surface/volume qui commande la transition 2D/3D mais aussi la forme des ilots a travers les 

energies des facettes developpees. Nous avons done poursuivi cette etude en etudiant plus 

systematiquement les reconstructions de la surface de I'InAs contraint sur InP en fonction des 

conditions de croissance Tc et PAs, e'est-a-dire en fonction du taux de couverture en arsenic de 

cette surface. 

3.3 Influence des reconstructions de surface 

Avant la croissance dTnAs, la procedure de commutation P/As impose que la surface 

d'InP soit exposee au flux d'arsenic. Puisque les echanges As/P sont tres rapides, cette etape 

de stabilisation de la surface mene invariablement a la formation d'une fine couche d'InAs en 

surface de l'echantillon. Cela signifie que la croissance d'InAs n'a pas lieu sur une surface 

d'InP terminee par du phosphore mais bien sur une couche d'InAs contrainte preexistante. 

Nous avons vu que la reconstruction de surface de la couche d'InAs semble influencer 

directement la forme des ilots produits. En effet, dans le systeme InAs/InP, il est probable que 

le faible desaccord de maille mene a une plus forte influence des energies de surface dans la 

balance energetique responsable du mode de croissance Stranski-Krastanov et dans la forme 

finale des ilots d'InAs. L'objectif de cette section est de demontrer ce type de correlation. 

Nous commencerons par decrire brievement quelques reconstructions d'InAs et dresserons 

dans un second temps le diagramme de phase des reconstructions de surface d'une couche 2D 
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d'InAs contraint sur InP. Enfin, nous etudierons la forme des ilots en fonction des differents 

domaines de reconstruction. 

3.3.1 Reconstructions de surface d'InAs 

Les atomes de surfaces se lient avec leurs voisins pour diminuer le nombre de liaisons 

pendantes. Dans le cas des surfaces des semi-conducteurs III-V « stabilises element V », des 

dimeres d'elements V sont ainsi formes en surface. La deuxieme etape de la reconstruction est 

la repartition et la mise en ordre de ces dimeres sur la surface pour respecter un certain 

nombre de criteres comme la neutrality electronique de la surface par exemple [Pashley 89]. 

Differentes reconstructions de surface peuvent exister en fonction du taux de couverture en 

element V (l'arsenic As pour ce qui de 1'InAs nous concerne) de la surface. Une transition de 

phase entre deux reconstructions peut done avoir lieu lorsque ce taux de couverture en As 

change en surface. 

La reconstruction de surface generalement observee pour des conditions de croissance 

standard d'InAs est la reconstruction (2x4). On peut cependant differencier la reconstruction 

(2x4) selon trois phases a, p et y suivant le taux de couverture en arsenic de la surface. Pour la 

phase p, la reconstruction la plus stable energetiquement et la plus souvent observee par 

microscopie a effet tunnel a Pechelle atomique est designee par P2(2x4). Sa structure 

atomique est la meme que celle sur une surface de GaAs [Moll 96]. Elle est schematisee sur la 

Figure 3,7 presentee ci-dessous. 

Rangeesde Tranchees 
dimeres 

Figure 3.7. Vues planes et de profil de la reconstruction p2(2x4) sur InAs(OOl) montrant 
l'alternance des rangees des paires de dimeres As et des tranchees des dimeres manquants. 
Les cercles de couleur noir et gris representent les atomes d'As et d'ln, respectivement. La 
cellule unite de surface est indiquee par la region surlignee en gris fonce. D'apres 
[Ohtake08]. 
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3.3 Influence des reconstructions de surface 

Elle contient deux dimeres d'arsenic sur le dernier plan atomique et un troisieme dimere 

situe sur la troisieme couche atomique en dessous, dans laquelle une tranchee est formee en 

raison de l'absence d'une rangee de dimeres. Les phases a et y apparaissent dans des 

conditions de taux de couverture respectivement pauvre et riche en arsenic. Le modele de 

structure atomique en surface des deux configurations est illustr6 sur la Figure 3.8. 

(a) (b) 

Figure 3.8. Vues planes et de profil des reconstructions: (a) a(2><4) et (b) y(2><4) sur 
InAs(001). D'apres [Ohtake 08]. 

Pour la phase a pauvre en arsenic, la structure est similaire a celle de la phase 02(2*4) 

mais avec les atomes d'ln dans les tranches de dimeres manquants. Pour la phase y(2x4) riche 

en arsenic, un dimere As supplemental est forme sur la surface 0(2x4) (le troisieme dimere 

est dans le m6me plan que les deux autres de la 02(2*4)) le long de la direction [110]. 

3.3.2 Diagramme de phases des reconstructions de surface d'ln As 

contraint surInP 

Afin de verifier s'il existe une correlation entre la forme des ilots d'InAs et les 

reconstructions de surface possibles de sa surface, nous avons entrepris de sonder 1'ensemble 

des reconstructions de surface d'une fine couche d'InAs epitaxi6e sur une surface d'InP(OOl) 

en fonction de la temperature et de la pression d'arsenic. La couche d'InAs montre, en 

fonction de la temperature du substrat et la pression d'arsenic PAS, des reconstructions de 

surface differentes qui peuvent §tre facilement observables sur le diagramme RHEED. Le 

resultat est rassemble dans un diagramme de phase presente sur la Figure 3.9. 

Ce diagramme a ete realise en condition statique apres la croissance d'une monocouche 

d'InAs (pour qu'elle reste bidimensionnelle) a Ts = 480°C, une pression d'arsenic As2= 2x 10"6 
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torr et une vitesse de croissance de 0,2 MC/s sur une surface d'InP(OOl) nominal presentant 

une reconstruction P(2><4). Differents couples de pression d'arsenic et de temperature de 

substrat ont ensuite ete balayes. La temperature et la pression sont respectivement suivies par 

un pyrometre optique et une jauge ionique. Suivant la gamme de temperatures sondees, la 

determination des reconstructions a ete realisee de deux facons. Pour la zone des temperatures 

inferieures a 510°C, la temperature du substrat a ete baissee d'l°C/min avec une pression 

d'arsenic fixe et la surface est observee par RHEED. Par contre, a plus haute temperature, la 

determination des reconstructions est beaucoup plus delicate a cause des echanges P/As 

beaucoup plus importants. Ceux-ci conduisent a augmenter la quantite d'InAs totale en 

surface et au passage rapide a une surface 3D. Au dela de 510°C, les reconstructions sont 

done determinees sur la couche d'InAs formee par echange juste apres la commutation P/As. 

Lorsqu'il y a passage en 3D, les ilots sont rognes par un flux de phosphore jusqu'a leur 

disparition et une couche tampon d'InP de 400 nm est deposee par-dessus dans des conditions 

standard. D'autres couples de parametres peuvent ainsi etre par la suite sondes sur le meme 

echantillon. 
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Figure 3.9. Diagramme de phase des reconstructions de surface d'une couche d'InAs 
epitaxiee sur InP(OOl) en fonction de la temperature du substrat et de la pression d'arsenic. 
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3.3 Influence des reconstructions de surface 

Ce diagramme revele six phases de reconstruction de surface que Ton peut classer par 

ordre d'apparition pour des temperatures croissantes: (2x3), y(2x4), P(2x4), ct(2x4), (2x1) et 

(4x2). Ces reconstructions dependent du taux de couverture en arsenic a la surface qui depend 

lui-meme fortement du couple (Ts , PAs). La Figure 3.10 schematise les diagrammes RHEED 

associes a ces reconstructions ainsi que leur taux de couverture d'arsenic associe 

[Ozanyan 97]. 

[110] [110] 
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Figure 3.10. Identification des reconstructions de surface d'InAs sur les diagrammes 
RHEED. Les raies d'ordre entier et fractionnaire sont indiquees ainsi que le taux de 
couverture d'arsenic en surface pour quelques reconstructions. 

Autour des differentes phases de la (2x4), nous avons mis en evidence d'autres 

reconstructions pas ou peu documentees dans la litterature. En reduisant la temperature du 

substrat en dessous de 400-420°C, la reconstruction y(2x4) evolue vers une (2x3). Au 

contraire, en augmentant la temperature du substrat au dessus de 500-520°C, la reconstruction 

a(2x4) evolue vers une (2x1) avant d'evoluer vers une (4x2) caracteristique d'une surface 

« stabilisee indium », aux alentours de 540°C. 

Nous avons fait croitre ensuite des ilots dans des conditions de croissance correspondant 

a ces differentes reconstructions. Nous avons confirme que suivant le type de reconstruction, 
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Chapitre 3 : La croissance de boites quantiques diluees d'lnAs/InP(001) par MBE 

nous pouvons fonner deux types d'ilots : des batonnets avec la reconstruction (2x4) et des 

ilots plus isotropes avec la reconstruction (2x1). Les proprietes structurales de ces ilots sont 

detaillees dans les deux sous-sections suivantes. Le role possible des reconstructions de 

surface sur la forme des ilots sera ensuite discute. 

3.3.3 Les batonnets avec la reconstruction (2x4) 

La croissance de fils ou de batonnets allong6s suivant [110] coincident toujours avec une 

reconstruction (2x4) de la couche d'InAs. Ceci a et6 observe pour les trois phases a, p, y de la 

(2x4). Des images TEM de ces fils cms en P(2x4) et encapsule dans de 1'InP sont presentees a 

la Figure 3.11. 

I110J 
20 nm 

(a) (b) 

Figure 3.11. Images TEM de batonnets d'InAs recouverts d'une couche d'InP (a) en vue 
plane champ clair et (b) en coupe suivant [110] en champ fonce [Gendry 04]. 

Le schema de la Figure 3.12 illustre les dimensions caracteristiques de ces batonnets avec 

la mise en evidence des facettes {114} faiblement inclinees (~ 20°) par rapport au plan (001) 

et paralleles a la direction [1T0]. 

[001] 

[110] 

[110] 

h = 2.4 nm 

(001) 

b ~ 8,5 nm 

I = 22 nm 

Figure 3.12. Representation schematique des batonnets quantiques d'rnAs/rnP(001) deduite 
de Panalyse des images TEM en coupe transverse. Les dimensions caracteristiques et 
Porientation des facettes sont indiquees. 
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3.3 Influence des reconstructions de surface 

3.3.4 Les boites avec la reconstruction (2x1) 

Lorsque la reconstruction (2x4) se transforme en une (2x 1) en augmentant la temperature 

du substrat et la pression d'arsenic, des ilots plus isotropes sont directement formes lors de la 

croissance. 

La Figure 3.13 montre une image TEM en vue plane et champ clair de l'echantillon non 

cape oriente en axe de zone [001]. La plupart des ilots sont de forme hexagonale legerement 

allongee suivant la direction [110] et presentent un bord parallele aux directions <100>. Le 

sommet au centre des ilots, apparait comme un petit rond blanc. Le contraste des images est 

manifestement un contraste complexe surtout lie a l'absorption (done chimique et lie a 

l'epaisseur traversee) mais aussi aux champs de deformation. Une faible disorientation change 

Figure 3.13. Image TEM en vue plane et en champ clair des ilots formes avec une 
reconstruction (2x1). L'echantillon est oriente en axe de zone [001]. 

rapidement le contraste pour privilegier le contraste lie aux champs de deformation. 

Nous avons egalement observe cet echantillon en coupe transverse. La Figure 3.14(b-c) 

presente deux images TEM de ces ilots dans les plans (110) et (110) respectivement. On voit 

clairement que les ilots sont facettes. Pour la coupe dans le plan (110), des pyramides assez 

pointues sont systematiquement observees avec des facettes d'angle d'ouverture faible 

d'environ 25° qui correspondent probablement a des facettes {113}. Pour le plan (110), les 

ilots ont un profil en dome, avec des facettes a la base tres raides, de 1'ordre de 50-60°. Ces 

facettes correspondent certainement aux plans {111}. 

81 



Chapitre 3 : La croissance de boites quantiques diluees d'InAs/InP(001) par MBE 

Nous avons mesure leurs dimensions pour une vingtaine d'ilots. lis presentent une 

longueur moyenne L « 40 nm suivant [110], une largeur moyenne 1« 30 nm suivant [110] et 

une hauteur moyenne h ~ 9 nm. Les Tlots sont en moyenne plus larges lorsqu'on les observe 

selon [110] (forme en triangle) que selon [110] (forme en dome). Ceci est a mettre en regard 

de la legere anisotropic de la forme hexagonale observee en vue plane (Figure 3.14(a)). 

Figure 3.14. (a) Vue agrandie d'un ilot de forme hexagonale dans le plan (001). Coupes 
transverses montrant des profils en forme: (b) de dome suivant [1T0] avec des facettes 
{111} et (c) de pyramide suivant [ 110] avec des facettes {113}. 

D'autre part, la geometrie et la taille de nos ilots contrastent avec celles obtenues en CBE 

et MOCVD par d'autres groupes [McCaffrey 01, Hwang 04, Michon05]. Cette disparite 

laisse suggerer une autre forme d'equilibre pour les ilots elabores avec nos conditions de 

croissance en MBE. 

La Figure 3.15 montre les images TEM de telles boites en vue plane et coupe transverse 

dans le plan (110) apres encapsulation par une couche de 20 nm d'InP a environ 520°C. La 

forme «hexagonale» precedemment decrite est majoritairement conservee apres 

1'encapsulation. Quelques boites en forme de losange sont aussi observees. On voit tres bien 

que les boites sont plates au sommet, surtout pour les plus hautes, et tres "rabotees" par 

rapport au meme plan d'ilots non-couverts. La hauteur des ilots est diminuee de 2 a 3 nm, les 

dimensions laterales et les facettes sont dans l'ensemble conservees. On note egalement la 

presence de la couche de mouillage d'environ 1 nm qui n'etait pas observable sur les 

echantillons non capes. De plus, quelques boites sont relaxees par des dislocations. 
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3.3 Influence des reconstructions de surface 

Figure 3.15. Images TEM (a) en vue plane et (b-c) en coupe transverse selon [1T0] d'ilots 
fabriques selon la voie C et cappes par de l'lnP a environ 520°C. L'epaisseur d'InAs deposee 
est egale a 2 MC. 

3.3.5 Interpretations sur Porigine des formes 

Plusieurs interpretations ont ete avancees pour expliquer Porigine des differentes formes 

des nanostructures d'InAs sur InP(OOl) (cf. chapitre 1). Elles font references a des 

considerations energetiques, cinetiques ou encore a un mode preferentiel de relaxation de la 

deformation. 

Krzyzewski et Jones ont recemment propose un modele atomique (Figure 3.16) qui 

permet d'expliquer la formation de fils a partir de la presence initiale de la reconstruction 

02(2*4) dans les conditions standard MBE. Leur modele est deduit d'une etude detaillee des 

premiers stades de la croissance d'InAs sur InP(OOl) par microscopie a effet tunnel a balayage 

[Krzyzewski 08]. II est base sur des mesures anterieures de relaxation de la deformation 

suivant [110] et [lTO] pendant la formation de fils d'InAs/InP(001) [Garcia 01, Gonzalez 04]. 

S'il permet d'expliquer de maniere convaincante la formation de fils de faible hauteur (2 MC) 

et allonges suivant [lTO] par la relaxation preferentielle de la deformation suivant [110] le 

long des tranchees d'une couche bidimensionnelle d'InAs initialement en p2(2
x4), il ne rend 

pas compte de la formation specifique des facettes {114} observees lors du mode de 

croissance 3D. 
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Chapitre 3 : La croissance de bottes quantiques diluees d'lnAs/lnP(001) par MBE 
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Figure 3.16. Modele du mecanisme de relaxation de la deformation induite par la 
reconstruction fb(2x4) de 1'InAs, propose par Krzyzewski et Jones [Krzyzewski 08]. Les 
fleches indiquent la direction du deplacement des atomes afin de relaxer l'energie de 
contrainte. 

Ponchet et coll. ont propose en 1995 un modele simple qui permet d'expliquer de 

maniere satisfaisante la formation privilegiee de ces facettes [Ponchet 95b] et par l'occasion 

completer le modele precedent. Ces auteurs ont judicieusement remarque qu'il existe une tres 

grande compatibilite du motif de la reconstruction P(2*4) avec les facettes (114) et (TT4) si 

celles-ci ne sont pas considerees comme de veritables plans {114} mais comme des surfaces a 
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3.3 Influence des reconstructions de surface 

marches (type surface vicinale avec un angle de 20°) alternant terrasses (001) et doubles 

marches monoatomiques (Figure 3.17). C'est la compatibilite du motif d'une reconstruction 

(2x4) avec la largeur des terrasses (001) qui permettrait a ce type de facettes (114) 

« vicinales » de se reconstruire de facon semblable a une surface (001) et done d'en abaisser 

notablement l'energie de surface comparativement a celle d'une facette (114) 

conventionnelle. II est egalement tres probable que cette energie de surface soit inferieure a 

celle des facettes de plus hauts indices, e'est-a-dire presentant de faibles angles avec le plan 

(001). Ceci pourrait expliquer la formation privilegiee des facettes {114}. 

Des calculs recents ont aussi montre un net abaissement de l'energie de surface des 

facettes de type (114)A et (TT4)A comparee a celle des facettes de type (H4)B et (Tl4)B 

[Elias 09]. Les marches de type A et B etant perpendiculaires a [110] et [1T0] respectivement. 

On comprend alors la tendance a former des ilots developpant des facettes de type {114} tres 

allongees selon[1T0], etdevenantdone tres anisotropes enforme. 

2x4 2x1 
• Indium O Arsenic 

Figure 3.17. Compatibilite d'une facette (114)A a marches avec le motif d'une 
reconstruction P(2x4). Coupes dans le plan: (a) (1T0) et (b) (001). Les atomes d'arsenic 
peuvent former trois dimeres sur la terrasse (001), tandis que les atomes d'indium sur la 
double marche correspondent exactement a un dimere d'arsenic manquant par cellule unite. 
D'apres [Ponchet 95b]. 

Nous avons aussi meritionne precedemment que des considerations d'ordre cin6tique 

impliquant une plus grande longueur de diffusion des adatomes d'indium le long des marches 
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Chapitre 3 :- La croissance de boftes quantiques diluees d'InAs/[nP(001) par MBE 

orientees selon [110] sont aussi avancees pour expliquer la formation de ces batonnets et fils 

[Poole 01]. Si cet effet va dans le sens de l'anisotropie observee et par consequent contribue a 

rallongement des ilots, il ne rend pas compte de la nature des facettes developpees. Ainsi, il 

ne peut pas etre avance comme seule explication a la formation des batonnets et fils dans le 

systeme InAs/InP(001). 

En dehors de la reconstruction (2x4), les mecanismes de relaxation de la deformation 

d'InAs sur InP(OOl) sont tout autres. La formation directed'ilots isotropes en (2x1) en est un 

bon exemple. Dans ce cas, la contrainte accumulee n'est plus relaxee preferentiellement dans 

la direction particuliere [110] du fait de Pasymetrie de la configuration atomique de la (2x4) 

mais plutot dans toutes les directions. La forme finale des ilots plus isotropes ainsi que les 

facettes developpees restent toujours dictees par des considerations energetiques. 

La formation directe de boites isotropes pourrait egalement etre expliquee avec un 

argument purement energetique. Des calculs menes par Saint-Girons et coll. dans des 

conditions experimentales relativement similaire aux notres (forte temperature : Tc= 530°C et 

forte pression d'arsenic) ont montre que la croissance de boites etait privilegiee par rapport 

aux batonnets pour des rapports des flux d'elements V/III eleves [Saint-Girons 06b]. C'est-a-

dire pour des pressions d'arsenic elevees. Le resultat de leur etude est represente sur la Figure 

3.18. L'energie de formation d'une boite AEeq calculee a partir de la geometrie de leur ilot est 
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Figure 3.18. Energie de formation d'une boite quantique AEeq et d'un batonnet quantique 
AEQS en fonction du rapport des flux d'elements V/III (As/In) [Saint-Girons 06b]. 
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3.4 Transition batonnets-boites lors de precedes post-croissance 

inferieure a celle d'un batonnet AEQS lorsque le rapport As/In est superieur a une certaine 

valeur critique. Au-dela de cette valeur, la formation d'une boite est thermodynamiquement 

favorisee. Dans notre cas, le rapport V/III = 50 indiquant des conditions riches arsenic 

pendant la croissance, nous place dans des conditions privilegiant la formation de boites. 

3.4 Transition batonnets-boites lors de procedes post-croissance 

3.4.1 Introduction 

A ce stade de l'etude, nous avions rempli une partie des objectifs que nous nous etions 

fixes, a savoir la croissance d'ilots de forme isotrope en faible densite. En effet, si nous 

savions fabriquer des ilots isotropes en nous pla9ant dans les conditions de croissance 

conduisant a une reconstruction (2x1) de 1'InAs, ces conditions ne nous permettaient pas de 

les produire en faibles densites (voir section 3.5.3). Pour atteindre l'objectif des faibles 

densites, il nous est apparu incontouraable d'exploiter des processus de maturation des Hots 

avec des procedes post-croissance. Pour cela, nous nous sommes bases sur les resultats 

obtenus a 1'INL dans le cadre des travaux de these de J. Brault [Brault 00] et deja evoques 

dans ce manuscrit pour ce qui etait de l'imagerie AFM des ilots. Dans ce travail, il a ete 

montre qu'un changement de forme des batonnets vers des ilots plus isotropes pouvait avoir 

lieu lors de la descente en temperature sous arsenic. Cette transformation ou 

transition « batonnets-boites » a egalement ete mise en evidence plus recemment par d'autres 

groupes [Yang 01, Gutierrez 02, Parry 05]. Ce changement de forme s'accompagne d'un 

deplacement de matiere important qui a aussi comme consequence une diminution notable de 

la densite des ilots formes, propriety que nous voulions done exploiter, pour atteindre notre 

,- objectif des faibles densites. Ce procede post-croissance de «coalescence» par 

refroidissement a done d'abord ete exploite pour produire des boites d'InAs/InP(001) en 

faibles densites [Dupuy 06]. Le procede a ensuite ete etendu a 1'utilisation de procedes post-

croissance sous flux d'arsenic realises a la temperature de croissance. Ce sont ces deux 

procedes et les proprietes des ilots ainsi fabriques qui sont exposes dans les paragraphes 

suivants. Les raisons possibles de cette evolution de la forme des. ilots seront ensuite discutees 

en s'appuyant a nouveau sur des arguments mettant en cause les reconstructions de PInAs. 
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Chapitre 3 : La croissance de boites quantiques diluees d'InAs/InP(001) par MBE 

3.4.2 Transition batonnets-boites par refroidissement sous arsenic - Voie A 

Nous avons suivi par AFM revolution de la transition batonnets-boites au cours de la 

descente en temperature sous As en utilisant la procedure de commutation (switch) des flux 

As/P. Elle permet de stopper, a la temperature visee, revolution en cours et de pouvoir 

ensuite faire Pimagerie AFM. Cette procedure a ete utilisee pour imager les differents stades 

de revolution aux temperatures respectives de 460°C, 430°C et 400°C a l'aide de 3 

echantillons differents de batonnets epitaxies avec les conditions standard suivantes : 4 MC 

d'InAs a 520°C avec une pression d'arsenic de 2-5><10~6 torr et une vitesse de croissance de 

0,2 MC/s. La Figure 3.19(a) montre tout d'abord les batonnets d'InAs realises dans ces 

conditions et avec le switch As/P effectue vers 480°C lors de la descente en temperature. Des 

batonnets plats allonges suivant [110] sont obtenus avec une forte densite de l'ordre de 7><1010 

cm"2. 

(a) (b) (c) (d) 

Figure 3.19. Images AFM (1 um x 1 urn) d'ilots montrant revolution morphologique des 
batonnets crus a 520°C (a) au cours de la descente en temperature (~ -30°C/min) sous flux 
d'arsenic. La commutation As/P pendant la descente en temperature permet de geler la 
morphologie de surface a environ (b) 460°C, (c) 430°C, (d) 400°C. 

La Figure 3.19(b) montre revolution des batonnets a environ 460°C. Elle revele deux 

sortes d'ilots : quelques ilots isotropes (que nous appellerons boites) entoures de batonnets. 

Une depletion est observee autour des boites indiquant qu'elles se sont probablement formees 

au depend des batonnets environnants. Ce transfer! de matiere est encore amplifie lorsque la 

temperature de Pechantillon diminue. A 430°C (Figure 3.19(c)), les boites sont de plus en 

plus nombreuses tandis que les batonnets tendent a disparaitre. La plupart des boites (130 

boites/um2) ont une forme pratiquement isotrope avec un diametre moyen de 40 nm et une 

hauteur de 5 nm. II reste encore quelques batonnets avec une longueur comprise entre 120-

160 nm et une hauteur moyenne de 2 nm. La presence de batonnets residuels suggere que la 

coalescence n'est pas completement terminee. Enfin, lorsque le substrat atteint une 
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3.4 Transition batonnets-boites lors de procedes post-croissance 

temperature d'environ 400°C (Figure 3.19(d)), tous les ilots ont une forme pratiquement 

isotrope ce qui laisse penser que la « coalescence » des batonnets est terminee. Les ilots 

coalesces out un diametre de 6080 run, une hauteur moyenne de 5 nm et leur densite est de 

2xl09cm-2. 

La Figure 3.20(a) montre des images TEM en vue plane de tels ilots apres 

refroidissement jusqu'a 430°C et encapsulation par une couche d'InP a 430°C, et done pour 

(b) 

{114} 
v.-,n_ 

25 nm [noj 

Figure 3.20. Image TEM en vue plane d'ilots pour lesquels la coalescence a ete stoppee a 
430°C par encapsulation par une couche d'InP : (a) vue plane et (b) coupe transverse suivant 
[110]. L'epaisseur d'InAs depose etait de 1,5 MC. 

lesquels le processus de « coalescence » n'est pas completement termine. On observe bien, 

comme sur 1'image AFM de la Figure 3.19(c), la presence de batonnets et de boites. Ces ilots 

sont facettes et les angles que font ces facettes avec la surface (001) sont voisins de 20°, 

indiquant des facettes de type {114}. 

La Figure 3.21 montre les images TEM en vue plane et en coupe transverse d'ilots 

refroidis sous arsenic jusqu'a 400°C et pour lesquels le processus de « coalescence » est done 

Figure 3.21. Images TEM d'ilots formes par refroidissement sous arsenic a 400°C : (a) vue 
plane (ilots non cappes) et (b) en coupe transverse suivant (ilots cappes par 10 nm d'InP). 
L'epaisseur d'InAs depose etait de 1,4 MC. 
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Chapitre 3 : La croissance de boites quantiques diiuees d'InAs/InP(001) par MBE 

completement termine. On peut done noter la forme pratiquement isotrope de ces ilots. Les 

ilots sont facettes et les angles que font les facettes avec la surface (001) sont voisins de 30°. 

L'evolution morphologique des batonnets sous arsenic pendant la descente en 

temperature est un phenomene surprenant et assez complexe qui ne semble pas pouvoir etre 

expliquee par un murissement d'Ostwald classique dans lequel les plus gros ilots grossissent 

au depend des plus petits [Zinke-Allmang 92]. Plusieurs hypotheses peuvent etre proposees. 

La premiere prend en compte des mecanismes impliquant la reconstruction de surface de 

PInAs. Les diagrammes de diffraction (Figure 3.22 et Figure 3.23) montrent respectivement 

(a) <b) (c) (d) 

Figure 3.22. Echantillon A : Diagrammes RHEED suivant [1T0] (a) des batonnets (EinAs = 
1,6 MC) apres 10 s de recuit a 520°C puis (b-d) pendant la descente en temperature sous une 
forte pression d'As2: (b) T = 460°C, (c) T = 430°C, (d) T = 400°C. 

Figure 3.23. Echantillon B : Diagrammes suivant [110] (a) des batonnets (EI„AS = 4 MC) 
apres 10 s de recuit puis (b-f) pendant la descente en temperature sous une forte pression 
d'As2. 
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3.4 Transition batonnets-boites lors de precedes post-croissance 

revolution du diagramme RHEED selon [1T0] pendant la descente en temperature sous forte 

pression d'arsenic pour 2 echantillons A et B a batonnets. L'epaisseur d'InAs deposee etait de 

1,6 MC pour l'echantillon A (les batonnets sont de faible hauteur et la x4 est encore visible) 

et de 4 MC pour l'echantillon B (les batonnets et leurs facettes (114) sont completement 

formes et les chevrons sont les seuls visibles). On peut observer, en particulier pour 

l'echantillon A, qu'a 460°C la x4 disparait progressivement (comme observee pour la 

construction du diagramme des reconstructions de la couche d'InAs 2D - cf. Figure 3.9) au 

profit du renforcement de l'intensite des taches de Bragg. Pour l'echantillon B sur lequel les 

chevrons etaient deja bien formes, ces derniers disparaissent eux aussi vers 460°C dans le 

meme temps que l'intensite des taches de Bragg se renforce. La disparition de la 

reconstruction (3(2x4) lorsque la temperature devient inferieure a 460°C pourrait done etre a 

l'origine de la destabilisation des batonnets au profit d'une forme isotrope plus stable. 

La seconde hypothese serait une destabilisation de la forme avec l'accroissement du 

volume de Pilot par des echanges P/As (cf. Figure 1.8). II est bien connu que ces echanges 

creent de PInAs supplementaire d'autant plus que la pression d'arsenic et la temperature sont 

importantes. Les fortes pressions d'arsenic necessaires pour obtenir une coalescence complete 

pendant la descente en temperature, permettraient de former suffisamment d'InAs 

supplementaire pour enclencher une transition vers une forme qui relaxerait plus efficacement 

la contrainte induite par P augmentation du volume. Cette derniere hypothese semble plus 

envisageable car a faible pression d'arsenic, la transition fils-boites est rarement observee 

pendant la descente en temperature malgre la disparition de la x4 a 460°C. 

3.4.3 Transition batonnets-boites par recuit sous arsenic a T c - Voie B 

De nombreux travaux ont aussi montre qu'il etait possible de modifier considerablement 

la morphologie des ilots d'InAs formes sur InP(OOl) par un simple effet de recuit prolonge a 

la temperature a laquelle ils avaient ete fabriques [Houdre 93, Rudra 94, Lebouche-Girard 97, 

Gutierrez 01b, Poole 01, McCaffrey 01]. Nous avons done aussi explore cette voie que nous 

denommerons par la suite voie B pour fabriquer des boites d'InAs en faible densite. 

Recuit &Tc = 510-520°C 

Les experiences ont d'abord ete menees dans la gamme de Tc = 510-520°C avec une 

pression d'arsenic de 2xl0"6 torr, condition pour laquelle une reconstruction de type a(2><4) 

est observee pour PInAs. L'epaisseur d'InAs deposee etait de 4 MC. L'objectif a d'abord ete 
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Chapitre 3 : La croissance de bottes quantiques diluees d'lnAs/InP(001) par MBE 

de determiner le temps necessaire pour observer une transition batonnets-boites. Une etude 

couplee par AFM et RHEED a done ete entreprise en fonction du temps de recuit a 

Tc=510°C. Les images AFM de la Figure 3.24 montrent une evolution lente des fils vers des 

boites avec le temps de recuit pris de 5 s jusqu'a 4 min. La transformation est complete au 

bout des 4 minutes, peut etre moins. Les etapes intermediaires de la transition montrent 

l'apparition progressive des boites interconnectees par des batonnets suivant la direction 

d'elongation [lTO]. La Figure 3.24(b) montre que les fils se segmentent dans leur longueur au 

profit de batonnets en plus forte densite. Au fur et a mesure du recuit, la largeur des batonnets 

augmente, quelques boites apparaissent le long de ceux-ci, puis leur nombre augmente au 

detriment de celui des batonnets (Figure 3.24(c)). La disposition des boites en chapelet 

suivant [lTO] laisse penser que le transport de matiere a lieu le long des batonnets. Pour des 

plus long temps de recuit, les batonnets ont completement disparu et les boites continuent de 

grossir. 

Nous avons egalement suivi en temps reel revolution des diagrammes de diffraction 

RHEED pendant cette etape de recuit des batonnets. Les diagrammes RHEED de la Figure 

3.24 montrent eux aussi une evolution lente : les chevrons disparaissent progressivement au 

profit de taches de Bragg de plus en plus intenses, confirmant ainsi la formation des boites. 

La Figure 3.25 montre des images TEM en vue plane et coupe transverse de telles boites 

(a) (b) (c) (d) 
5 s 1 min 2 min 4 min 

Figure 3.24. Images AFM et diagrammes RHEED suivant 1'azimut [lTO] montrant revolution 
morphologique des fils en fonction du temps de recuit (a) 5 s (b) 1 min (c) 2 min (d) 4 min. Les 
conditions de croissance des fils sont 4 MC / 510°C / AS2: 2xl0"6 torr/ 0,2 MC/s. Le recuit est 
realisea510°C. 
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3.4 Transition batonnets-boites lors de precedes post-croissance 

apres encapsulation par une couche d'InP. L'epaisseur d'InAs deposee est egale a 2 MC et la 

pression d'arsenic pendant le recuit est egale a 2xl0"6 torr. Ces images montrent que pour 

cette epaisseur, les boites sont coherentes en tres grande majorite. Quelques dislocations 

provenant d'ilots relaxes plastiquement sont observees sur la Figure 3.25(b) prise dans des 

conditions de deux ondes (seule la reflexion 220 est en condition de Bragg). Les boites 

obtenues ont une forme de pyramide a base carree et tronquee apres encapsulation par de 

rinP (Figure 3.25(c-d)). Les cotes de la base carree sont orientes suivant <100>. Les boites 

semblent etre reparties suivant la direction privilegiee <100> et espacees de maniere 

uniforme. L'image en coupe transverse suivant [110] (Figure 3.25(d)) montre que les facettes 

(ou les aretes) de ces ilots font un angle voisin de 15° avec la surface (001). Elles sont 

probablement de type {0T4}. 

Figure 3.25. Images TEM de boites fabriquees selon la voie B avec un recuit de 4 minutes et 
encapsulees dans rinP. (a) en champ clair en axe de zone [001] au centre, (b) en champ 
sombre sur la tache sur la tache 220. Ces boites ont une forme pyramidale a base carree 
orientee suivant <100>. (c) zoom sur une boite en vue plane (d) coupe transverse suivant 
[110]. 
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Chapitre 3 : La croissance de bottes quantiques diluees d'InAs/InP(001) par MBE 

Recuit a T c < 510°C 

Une etude en fonction de la temperature de croissance et done de la temperature de recuit 

a ete ensuite entreprise pour savoir si cet effet etait observe quelle que soit la temperature de 

recuit TR. L'etude a ete menee pour des temperatures de croissance et de recuit comprises 

entre 480°C et 510°C. L'epaisseur d'InAs deposee est fixee a 4 MC et le temps de recuit a 4 

min pour tous les echantillons. Les images AFM de la Figure 3.26(a)-(c) montrent que la 

transformation « batonnets-boites » n'est pas systematique quelle que soit la temperature de 

croissance. Si cette transformation est encore un peu observee a Tc et TR egales a 500°C, les 

batonnets evoluent peu pour Tc et TR egales a 480°C. Ces resultats sont confirrnes par les 

diagrammes RHEED correspondents sur lesquels on peut voir la formation de taches de Bragg 

tres intenses en fin de recuit a 500°C et 510°C, alors que les chevrons sont encore presents a 

480°C. Sur ce dernier diagramme RHEED a 480°C, la reconstruction *4 y est toujours 

observable entre les chevrons. Au vue du diagramme de phase des reconstructions d'InAs, 

pour cette condition (Tc, PAS), cette reconstruction est du type P(2><4). Cette observation est 

une preuve que la presence d'une reconstruction de type p(2><4) conduit a une « stabilite » des 

batonnets. Au contraire une reconstruction de type a(2x4), meme si elle conduit au cours de 

(a) (b) (c) 
480°C 500°C 515°C 

Figure 3.26. Images AFM et diagrammes RHEED apres 4 min de recuit sous As2 a 2x10 
torr montrant l'effet de la temperature de recuit (a-c) sur revolution en forme des batonnets. 
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3.4 Transition batonnets-boftes lors de proeedes post-croissance 

la croissance a la formation de batonnets, ne suffit pas cependant a « stabiliser » ces derniers 

vis-a-vis d'un recuit prolonge en temperature. 

3.4.4 Discussions et conclusions sur la transition batonnets-boites 

Ces etudes sur revolution des batonnets lors de proeedes post-croissance amenent aux 

commentaires suivants : 

1- II apparait que les fils-batonnets sont des structures metastables. Un recuit sous arsenic 

permet de les faire evoluer vers une forme de boites isotropes, plus stable. 

2- Cette transformation ne semble pas se realiser pour toutes les conditions explorers, 

notamment a plus basse temperature. II apparait que les conditions post-croissance (Tc = 

480°C / As2= 2x10~6 torr) compatibles a la reconstruction P(2><4) de 1'InAs ne permettent pas 

cette transformation dans les 4 min de recuit. Par contre, sous les conditions de reconstruction 

a(2x4) (Tc = 500-520°C / As2 = 2xl0"6 torr), la transformation est possible dans le meme 

lapse de temps. 

3- Des interpretations a l'equilibre thermodynamique basees sur le modele de Tersoff ont 

deja ete proposes pour expliquer la transition « fils-boites » dans le systeme InAs/InP(001) 

[Saint-Girons 06b, Elias 09]. Ces auteurs ont pu demontrer que cette transition intervient en 

fonction du taux d'arsenic en surface pendant la croissance. Pour des faibles pressions 

d'arsenic, des batonnets sont directement formes tant dis que ce sont des boites pour des 

pressions d'arsenic plus elevees. Ces interpretations sont cependant difficilement adaptables a 

nos resultats car, dans notre cas, la transition a lieu apres la croissance, pendant l'etape de 

murissement des fils-batonnets. De plus, elles ne considerent pas l'effet particulier des 

reconstructions de surface et de leur anisotropic Nos resultats experimentaux montrent au 

contraire l'importance qu'elles peuvent avoir sur les facettes des ilots fabriques (batonnets ou 

boites). C'est particulierement le cas lorsqu'il existe une comptabilite forte d'une 

reconstruction avec un type de facette comme cela ete mis en evidence par A. Ponchet et coll. 

pour la reconstruction (2x4) et les facettes de type {114} [Ponchet 95b]. 

4- Si ces proeedes permettent de conduire a la fabrication de boites quantiques d'InAs sur 

une surface d'InP(OOl), nous n'avons toujours pas pu les fabriquer en faibles densites avec les 

parametres de croissance utilises, en particulier avec Pepaisseur d'InAs depose de 4 MC. 
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Chapitre 3 : La croissance de boites quantiques diluees d'InAs/InP(001) par MBE 

5- Ces procedes post-croissance conduisent a fabriquer des boites quantiques de grand 

volume, de grande dimension et qui sont assez dispersees en taille. II apparait necessaire de 

controler leur taille pour ajuster leur longueur d'onde d'emission. 

L'objectif du travail a consiste ensuite a : 1- trouver les parametres de croissance et de 

post-croissance permettant de fabriquer des boites quantiques en faible densite, et 2-

d'appliquer une procedure d'encapsulation dite « double-cap » pour controler leur hauteur et 

ainsi ajuster leur longueur d'onde d'emission a 1,55 urn. 

3.5 Contrdle de la densite 

Jusqu'a maintenant, nous nous sommes concentres sur le controle de la forme des Hots 

d'InAs/InP(001) par les conditions de croissance et/ou de post-croissance. Nous avons vu 

qu'il existe trois methodes pour obtenir des ilots isotropes (que nous appellerons a nouveau 

boites), soit par des procedes post-croissance qui conduisent a une transition batonnets-boites, 

tels qu'un refroidissement sous flux d'arsenic (voie A) ou un «recuit >> sous arsenic a la 

temperature de croissance si celle-ci est dans la gamme 510-520°C (voie B), soit par 

croissance directe si la temperature de croissance est voisine de 530°C (voie C). L'action d'un 

ou de plusieurs parametres de croissance est susceptible de controler la densite 

[Dubrovskii 04]. Des faibles densites de boites sont typiquement observees pour des 

conditions induisant de faibles limitations cinetiques telles que des fortes temperatures de 

croissance [Li 08] et/ou a faibles vitesses de croissance [Alloing 05, Michon 07, Huang 08]. 

Elles sont aussi obtenues avec de faibles epaisseurs deposees [Zolotaryov 07, Guimard 08] 

allant m§me jusqu'a des epaisseurs inferieures a l'epaisseur critique H3D, les ilots 3D etant 

alors formes par un precede post-croissance; c'est cette derniere voie que nous avons 

particulierement exploree pour l'obtention de faibles densites. Nous presentons ci-apres les 

resultats concernant l'influence de l'epaisseur deposee pour les trois voies retenues de 

croissance de boites. 

3.5.1 Voie A : Refroidissement sous Arsenic 

Une serie d'echantillons a permis d'etudier l'influence de l'epaisseur d'InAs deposee sur 

la densite des boites fabriquees par refroidissement sous flux d'arsenic. Les conditions de 

croissance de 1'InAs etaient les suivantes : Tc= 510°C et la pression d'arsenic fixee a 1,6><10"6 

torr afin de passer le plus rapidement possible en 3D en favorisant une grande longueur de 
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3.5 Controle de la densite 

diffusion des ad-atomes en surface. L'epaisseur critique H3D mesuree par RHHED dans ces 

conditions est voisine de 1,6 MC et le diagramme RHEED est bien representatif de batonnets 

des lors que l'epaisseur deposee est suffisante pour qu'ils soient assez nombreux et 

suffisamment developpes. Le refroidissement conduisant a la transition batonnets-boites par 

« coalescence » a ensuite ete realise avec une pression d'arsenic de 6-8* 10~6 torr. La Figure 

3.27 presente revolution de la densite des boites ainsi formees (a gauche) et les images AFM 

de celles-ci (a droite) en fonction de l'epaisseur deposee. 

Tc * 510oC / As = 1,6 x 10* torr / Vc=0.2 MC.s"'// 10s recuit sous As 
// descenle sous As: 6-8x10* torr jusqu'a temperature ambiante 
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Figure 3.27. Densite et images AFM en fonction de l'epaisseur d'lnAs deposee pour des' 
boites fabriquees selon la voie A. 

On observe done une reduction notable de la densite avec l'epaisseur d'lnAs deposee. On 

note meme que des boites se sont formees lors du refroidissement alors que l'epaisseur 

deposee etait inferieure a HJD- On atteint alors des densites aussi basses que 7*107 cm"2. Les 

dimensions des boites sont typiquement voisines : H = 8 nm et D = 80-90 nm. Elles sont 

cependant assez dispersees et les caracteristiques de ces boites ne sont pas toujours tres 

reproductibles. 

La Figure 3.28 montre des images TEM en vue plane de telles boites, pour une epaisseur 

d'lnAs de : 1,4 MC (a), 1,6 MC (b) et 3 MC (c), apres encapsulation par une couche d'InP. 

D'une part, ces images confirment une dispersion laterale en taille relativement elevee de ces 

boites. D'autre part, elles montrent que si les boites ne sont pas relaxees par des dislocations 

pour les faibles epaisseurs deposees de 1,4 et 1,6 MC, elles le sont lorsque l'epaisseur deposee 
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Chapitre 3 : La croissance de boites quantiques diluees d'InAs/InP(001) par MBE 

est de 3 MC. Seules quelques boites qui ont des dimensions reduites ne sont pas relaxees par 

des dislocations (cerclees en rouge). 

(a) (b) (c) 

Figure 3.28. Images TEM en vue plane des boites fabriqu6es par la voie A. L'epaisseur 
d'InAs deposee est egale a : (a) 1,4 MC, (b) 1,6 MC et (c) 3 MC. La pression d'arsenic lors du 
refroidissement est de 6-8 x 10'6 torr. 

3.5.2 Voie B : Recuit a temperature de croissance 

Une nouvelle serie d'echantillons a permis d'etudier l'influence de l'epaisseur d'InAs 

deposee sur la densite des boites fabriquees par un « recuit» de 4 min sous flux d'arsenic a la 

temperature de croissance. Les conditions de croissance de 1'InAs etaient les suivantes: 

Tc=510°C et la pression d'arsenic fixee a 2xl0"6 torr. L'epaisseur critique H3D mesuree par 

Figure 3.29. Images AFM montrant revolution de la densite des boites en fonction de 
repaisseur d'InAs deposee, pour des boites fabriquees selon la voie B apres 4 min de recuit. 

98 



3.5 Controle de la densite 

RHEED dans ces conditions est voisine de 2,2 MC. On observe une tres nette diminution de 

la densite des boites avec la diminution de l'epaisseur d'InAs deposee (Figure 3.29). Avec 

cette voie, la densite peut etre controlee sur plus de deux ordres de grandeur par l'epaisseur 

d'InAs deposee. A nouveau, on observe des boites pour des epaisseurs d'InAs inferieures a 

H3D, indiquant qu'elles se sont developpees au cours du « recuit» de 4 min, comme cela a 

deja ete observe dans d'autres travaux [Kamiya 02, Sun 04, Song 06b]. Des densites aussi 

basses que 2><10 cm" ont pu etre obtenues dans ces conditions (Figure 3.30). L'avantage de 

cette voie par rapport a la precedente est que la temperature est maintenue constante durant le 

precede post-croissance. Les resultats sont appams ainsi beaucoup plus reproductibles. 

Tc = 510°C / Vc = 0,2 MC.s'1 PAs = 2x10'6 torr - 4 min de recuit 
< c " . • i • • i • i • | • | i • i • i • i | • • • • i • i • i i • • • • , 
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Figure 3.30. Evolution de la densite des boites fabriquees selon la voie B en fonction de 
l'epaisseur d'InAs deposee. 

Nous avons egalement fait l'etude en fonction de l'epaisseur deposee pour des recuits 

sous arsenic de 2 minutes. Pour ce temps de recuit, la transition batonnets-boites n'etait pas 

complete (Figure 3.31). Des batonnets sont observes ainsi que quelques boites en chapelet 

Figure 3.31. Images AFM montrant revolution de la densite des batonnets en fonction de 
l'epaisseur d'InAs deposee apres 2 minutes de « recuit». 
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Chapitre 3 : La croissance de boites quantiques diluees d'InAs/InP(001) par MBE 

suivant [110] issues de la coalescence de batonnets. On note que la densite des batonnets 

diminue encore avec l'epaisseur d'InAs deposee comme cela a deja ete mentionne dans des 

travaux anterieurs [Alen06, Fuster07]. Pour 1,4 MC deposee, la densite moyenne des 

batonnets est d'environ 100 um"2. Un depot d'InAs et un temps de recuit encore plus faibles 

permettraient probablement de reduire encore lew densite. L'interet de ce resultat est qu'il 

ouvre la possibilite d!obtenir des batonnets en faible densite et par consequent d'etudier leurs 

proprietes optiques individuelles. Les batonnets presentent un interet particulier car ils sont 

susceptibles de conduire a un ecart de structure fine de l'exciton nul (FSS=0) du fait de leur 

anisotropic de forme, et ainsi etre utilises comme element actif dans des sources de photons 

intriques. 

3.5.3 Voie C : Croissance directe de boites 

Une derniere serie d'echantillons a ete fabriquee pour etudier 1'influence de l'epaisseur 

Figure 3.32. Images AFM (500 nm x 500 nm) montrant revolution des boites fabriquees 
selon la voie C en fonction de l'epaisseur d'InAs depos6e : 1,2 MC, 2 MC, 3 MC et 4 MC. 
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Figure 3.33. Evolution de la densite des boites fabriquees selon la voie C en fonction de 
l'epaisseur d'InAs deposee. 
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3.5 Controle de la densite 

d'InAs deposee sur la densite des boites formees directement lors de la croissance a hautes 

Tc. Les conditions de croissance de 1'InAs etaient les suivantes : Tc = 530°C et PAS = 8x'10"5 

torr. L'epaisseur critique H3D mesuree par RHEED dans ces conditions est voisine de 1,2 MC. 

La densite diminue la aussi avec l'epaisseur d'InAs deposee (Figure 3.32) mais elle reste 

cependant relativement elevee puisque toujours situee dans la gamme des 1010 cm"2 (Figure 

3.33). L'obtention de tres faibles densites par ce mode de croissance directe n'a pas pu etre 

obtenue meme pour une epaisseur d'InAs deposee inferieure a H3D, certainement a cause des 

conditions de temperature de croissance et de pression d'arsenic elevees qui conduisent a une 

epaisseur importante d'InAs fabriquee par reaction d'echange P/As. 

3.5.4 Discussion 

Cette etude nous a permis de trouver les conditions conduisant a des faibles densites de 

boites voisines de 10 cm" selon les deux voies impliquant un precede post-croissance, en 

deposant une epaisseur d'InAs inferieure a H3D. 

Une explication faisant intervenir les reactions d'echange P/As, deja evoquees en debut 

de chapitre, peut etre avancee pour interpreter la formation d'ilots lors du procede post-

croissance. Nous avons montre experimentalement que l'epaisseur critique H3D pour de 

1'InAs epitaxie sur une couche buffer de InAlAs accordee en maille sur InP(OOl) etait egale a 

2,5 MC. Dans ce systeme, l'epaisseur de PInAs ne peut etre produite que par les flux 

incidents d'ln et d'As. Par contre, en raison des reactions d'echange P/As, dans le systeme 

InAs/InP, cette epaisseur d'InAs peut etre produite de trois facons : 1- Esurf, l'epaisseur de la 

couche d'InAs produite a la surface d'InP lorsque celle-ci est exposee au flux d'arsenic 

pendant les 10 s qui precedent la croissance d'InAs ; cette epaisseur peut etre evaluee a 1 MC 

pour une temperature de 510°C, 2- Efiux, l'epaisseur de la couche deposee par les flux 

incidents d'ln et d'As et 3- Ejnterf, l'epaisseur de la couche d'InAs qui peut etre produite, en 

post-croissance, a l'interface InAs/InP lorsque cette surface est exposee a un flux d'arsenic. 

Cette reaction d'interface est d'autant plus importante que la temperature de Pechantillon est 

elevee. Nous pensons done que l'epaisseur critique H3D peut ne pas etre atteinte au moment 

de la croissance avec la somme des epaisseurs Esurf et Enux, et qu'elle puisse etre atteinte lors 

d'un procede post-croissance par l'ajout de l'epaisseur Ejnterf. 
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Chapitre 3 : Lacroissance de boites quantiques diluees d'InAs/InP(001) par MBE 

3.6 Encapsulation des boites quantiques d'InAs/InP(001) 

3.6.1 Contexte de l'etude 

L'etape d'encapsulation d'ilots d'InAs par une couche d'InP est bien connue pour 

modifier considerablement leur morphologie [Ulloa 07]. II a aussi ete montre que 1'exposition 

des ilots d'InAs a un flux de phosphore modifie fortement la morphologie et la taille des ilots 

[Frechengues 99a, ZhuangOl, Gutierrez 02] et ainsi leurs proprietes optiques. Ces effets 

peuvent etre exploites judicieusement pour contr61er la taille des Tlots par une procedure dite 

de « double-cap ». Cette technique a ete particulierement developpee au Laboratoire FOTON 

de 1'INSA de Rennes pour controler la taille des ilots d'InAs formes sur les surfaces 

d'InP(311)B et pour en diminuer la dispersion en taille [ParanthoenOl, Caroff 05b]. Si cette 

procedure est bien adaptee a des ilots relativement hauts, il avait ete demontre a 1'INL qu'elle 

etait beaucoup moins efficace pour les batonnets d'InAs de hauteur assez faibles [Monat 03]. 

Par contre, vues les grandes tailles des ilots formes par les differentes voies A, B et C de ce 

travail, il est apparu necessaire d'exploiter cette procedure double-cap pour en controler la 

hauteur et done leur longueur d'onde d'emission. Cette etude a ete principalement menee sur 

la base de mesures de photoluminescence (PL) a temperature ambiante. 

3.6.2 Procedure d'encapsulation « simple-cap » 

La Figure 3.34 illustre par des images TEM en coupe transverse l'effet d'une 

encapsulation « simple-cap », e'est-a-dire avec une epitaxie directe en une seule etape, d'ilots 

« hexagonaux » fabriques selon la voie C. Avant 1'encapsulation, les ilots ont typiquement les 

dimensions suivantes : une longueur, L = 40 nm suivant [110], une largeur 1 = 30 nm suivant 

[1T0] et une hauteur h = 9 nm (Figure 3.34(a) et (b)). Apres 1'encapsulation, les dimensions 

sont reduites principalement pour la hauteur: L = 38 nm, 1 = 29 nm et h = 6 nm (Figure 

3.34(c) et (d)). On voit tres bien que les sommets des ilots sont plats et tres "rabotes" par 

rapport aux memes ilots "non-encapsules". Les facettes des ilots semblent neanmoins bien 

conservees. La reduction de la taille est done observee mais reste insuffisante pour atteindre 

les longueurs d'onde voisines de 1,55 urn pour lesquelles des ilots de 2 a 3 nm de hauteur sont 

generalement requis. 
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3.6 Encapsulation des boites quantiques d'InAs/InP(001) 

[110] [110] 

Figure 3.34. Images TEM en coupe transverse suivant [110] et [1T0] montrant les 
dimensions typiques de boites issues de la «voie C» avant (a)-(b) et apres (c)-(d) 
1'encapsulation par une couche d'InP « simple-cap ». 

La Figure 3.35 montre ainsi que meme pour les plus faibles epaisseurs d'InAs deposees, 

la longueur d'onde d'emission de ces boites reste voisine ou superieure a 1,8 um. Les largeurs 

a mi-hauteur des spectres qui sont aussi tres grandes demontrent une forte dispersion en taille 

de ces boites formees selon la voie C. 
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Figure 3.35. Spectres de PL a 300 K des boites de type «voie C » avec une encapsulation 
d'InP « simple-cap » de 40 nm. Les epaisseur d'InAs deposees sont: 0,8 MC, 1,2 MC, 2 MC 
et4MC. 
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Chapitre 3 : La croissance de boites quantiques diluees d'InAs/InP(001) par MBE 

La Figure 3.36 montre les spectres obtenus pour 1'etude menee sur les boites fabriquees 

selon les voies A et B. II ressort de ces spectres que si la procedure « simple-cap » n'est pas 

suffisante pour les boites de type « voie B » pour emettre vers 1,55 um, elle Test par contre 

pour les boites de type « voie A » lorsque l'epaisseur deposee d'lnAs est dans la gamme de 

1,6 a 2 MC avec un refroidissement jusqu'a 430°C. 
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Figure 3.36. Spectres de PL a 300 K des boites de type (a) « voie A » et (b) « voie B » avec 
une encapsulation d'InP « simple-cap ». 

La Figure 3.37 montre des images TEM en coupe transverse d'une structure a boites de 

type « voie A » realisee avec une procedure d'encapsulation « simple-cap » et pour une 

epaisseur d'lnAs deposee de 1,5 MC et un refroidissement jusqu'a 430°C. Les hauteurs de ces 

boites sont typiquement de l'ordre de 2,5 nm et sont done tout a fait bien adaptees pour une 

25 nm 

Figure 3.37. Images TEM en coupe transverse d'une structure a boites de type « voie A » 
avec une procedure d'encapsulation « simple-cap ». L'epaisseur d'lnAs deposee est de 1,5 
MC. 
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3.6 Encapsulation des boites quantiques d'InAs/]nP(001) 

emission autour de 1,55 um comme le montrent les spectres de PL precedents. 

3.6.3 Procedure d'encapsulation « double-cap » 

Principe de la procedure « double-cap » 

Le principe de la procedure « double-cap » est illustre sur la Figure 3.38. II s'appuie sur 

une encapsulation en deux etapes. Un premier cap d'InP de faible epaisseur est tout d'abord 

depose sur les ilots d'InAs. Un «recuit» sous phosphore est ensuite effectue pendant 2 

minutes afin de rogner par des echanges As/P les gros ilots qui n'ont pas ete recouverts. 

Enfin, un second cap d'InP est depose pour encapsuler les ilots. Cette procedure permet a la 

fois de reduire la hauteur des ilots et leur dispersion en taille. 

1- Depot d'IrtA*, formation 4t% 4b»«* 2- Dqiol (Tan* fafM* »p«k*«ir &1riP it « $ nm) 
iUfvutri'inrii* d»« phi* p>fit* lion 

i-.JX 

Figure 3.38. Etapes successives de 1'encapsulation des boites d'InAs/InP par la methode du 
« double-cap ». D'apres [Paranthoen 01]. 

Resultats: Voie B/Voie C 

La procedure « double-cap » a ete etudiee pour les 2 types de boites fabriques selon les 

voies B et C. L'etude a aussi ete faite sur les boites de la «voie A », mais n'a pas amene de 

resultats probants et ne sera done pas presentee. L'objectif d'une telle etude est de trouver 

experimentalement la bonne epaisseur du premier cap pour atteindre la longueur d'onde visee. 

La Figure 3.39 montre l'effet attendu de cette procedure sur des boites de type « voie C » en 

fonction de l'epaisseur du premier cap. L'epaisseur d'InAs deposee pour cette etude est de 2 

MC. Avec une encapsulation «simple-cap», ces boites emettent autour de 1,8 um a 

temperature ambiante. Son emission peut etre controlee autour de 1,55 p.m grace a 

1'encapsulation « double-cap » avec une epaisseur du premier cap de 2,5 nm. 
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Chapitre 3 : La croissance de boites quantiques diluees d'InAs/InP(001) par MBE 
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Figure 3.39. Spectres de PL a 300 K des boites formees selon la « voie C » avec une 
encapsulation d'InP « double-cap » en fonction de l'epaisseur du premier cap d'InP compare 
a une encapsulation simple cap (SC). 

L'autre resultat remarquable est la tres forte diminution de la largeur a mi-hauteur 

(FWHM) de ces spectres. A 1,55 um, la largeur a mi-hauteur est de l'ordre 230 nm (environ 

120 meV). Cela montre l'effet tres positif de la procedure « double-cap » sur la reduction de 

la dispersion en taille des ilots. Toutefois, ce resultat est a mettre en perspective avec les 

valeurs nettement inferieures obtenues pour des boites d'InAs sur d'autres substrats. Des 

largeurs a mi hauteur de 45-70 meV sur InP(311)B [Caroff05a] et d'environ 20 meV sur 

GaAs(OOl) [Celibert 05] sont en effet reportees. 

La Figure 3.40 montre la meme etude menee sur des boites de type « voie B » pour 

differentes epaisseurs d'InAs deposees dans le cas de structures a 1 plan de boites et de 

structures empilees a 7 et 20 plans de boites separes de 40 nm d'InP. Dans tous les cas, ces 

spectres montrent que la procedure « double-cap » est bien adaptee pour le controle de la 

longueur d'onde d'emission et de la dispersion en taille des boites de type « voie B ». 
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3.7 Conclusion 
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Figure 3.40. Spectres de PL a 300 K des boites formees selon la «voie B » avec une 
encapsulation d'InP soit « simple-cap », soit « double-cap » pour des structures a 1 plan de 
boites et des structures empilees a 7 et 20 plans de boites. La densite de boites est modifiee 
avec l'epaisseur d'InAs deposee entre 0,8 et 6 MC. La longueur d'onde demission visee est 
1,55 urn et l'epaisseur du premier cap est d'environ 1,7 nm. 

3.7 Conclusion 

Nous avons montre qu'il est possible de controler la forme, la densite et l'emission des 

ilots quantiques d'rnAs/TnP(001) par un controle precis des parametres de croissance. La 

forme des nanostructures dans ce systeme peu contraint depend du role dominant des 

reconstructions de surface d'InAs et de leur symetrie. La formation de fils ou de Mtonnets 

allonges suivant [1T0] a ainsi ete correlee a la reconstruction p(2><4) et a sa grande 

compatibilite avec les facettes de type {114}. 

Nous avons aussi demontre pour la premiere fois qu'il etait possible de former 

directement des boites d'InAs lors de la croissance par MBE a sources solides sur une surface 

d'InP(OOl), lorsque la reconstruction de surface de 1'InAs est une (2x1). Par ailleurs, une 

transition de forme de batonnets a boites a aussi ete demontree par des traitements post-
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Chapitre 3 : La croissance de boites quantiques diluees d'InAs/InP(001) par MBE 

croissance sous arsenic confirmant que les batonnets fabriques dans ce systeme ne sont des 

nanostructures stables que sous certaines conditions. 

La Figure 3.41 recapitule 1'ensemble des ilots obtenus par une vue synthetique des 

differentes formes en fonction des reconstructions de surface de 1'InAs et des differents 

precedes utilises : croissance directe et« post-croissance ». 

Pression As2 (10"6 torr) 

10 Surface stabilisee As 

Facottes^ ^ »̂ ••• *" 
Ahgle dE Hh airec (001) Facettes {114} 

(4x2); Surface stabilisee In 

390 410 430 450 470 490 510 530 Tc (°C) 

Figure 3.41. Diagramme de « phases » montrant les differentes formes d'ilots generalement 
obtenue„s en fonction des differents precedes (croissance directe ou «post-croissance ») 
utilises et des reconstructions de surface associees de 1'InAs. 

Les etudes structurales realisees par TEM montrent que les ilots isotropes fabriques en 

croissance directe ou selon un precede post-croissance sont coherents mais de relativement 

grandes tailles. La densite de ces ilots (boites) a ete controlee sur une plage de 0,7 a 500 um"2 

en jouant sur l'epaisseur d'InAs deposee. Les faibles densites de boites (1-5 boites. um"2) ont 

ete obtenues de maniere reproductible par ces precedes « post-croissance » avec de faibles 

epaisseurs d'InAs deposees. Enfin une procedure d'encapsulation des boites en deux etapes 

(double cap) a permis d'ajuster leur taille, en particulier la hauteur, et ainsi controler leur 

longueur d'onde d'emission a 1,55 um. 
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Chapitre 4 

Proprietes de boites quantiques 

uniques d'InAs/InP(001): 

Structure electronique et transport 

Equation Chapter (Next) Section IL'utilisation d'une seule boite comme emetteur de 

lumiere quantique dans des applications telles que des sources de photons uniques ou 

intriques (cf. chapitre 1) necessite au prealable une etude approfondie de leurs proprietes 

intrinseques individuelles, notamment leurs proprietes electroniques et optiques. La petite 

taille (20-40 nm), le caractere discret des etats d'energie et la forte densite (~1010 cm"2) de ces 

nanostructures requierent Putilisation de techniques spectroscopiques a haute resolution 

spatiale et spectrale et une grande sensibilite de detection. Les techniques de spectroscopic de 

fluorescence telles que la microphotoluminescence (uPL), la microscopie optique en champ 

proche a balayage (SNOM), la microscopie de luminescence a effet tunnel (STL) ou encore la 

cathodoluminescence (CL) sont particulierement adaptees a ce tĵ pe de specifications 

[Gustafsson 98]. 

Dans ce chapitre, nous presentons quelques proprietes de boites quantiques uniques 

d'InAs/InP(001) sondees par deux de ces techniques. La premiere partie est consacree a 

l'etudede la structure electronique de boites quantiques uniques d'InAs/InP(001) par uPL. 

Nous exposons les resultats preliminaires, obtenus dans le cadre de la these de doctorat de N. 

110 



4.1 Structure electronique de boites quantiques uniques 

Chauvin, mais neanmoins prometteurs concernant quelques unes de ces boites [Chauvin 06d]. 

Cette etude a notamment permis de determiner experimentalement les energies de transitions 

interbandes des etats fondamentaux et excites (exciton, biexciton et multi-excitons neutres), 

l'energie de liaison du biexciton ainsi que l'ecart energetique entre le niveau fondamental et 

les niveaux excites [Chauvin 06c]. La seconde partie est consacree a l'etude du transport de 

porteurs de charge autour de boites uniques par CL. Elle a ete realisee sur des structures a 

boites en tres faible densite, au sein du Centre de Recherche de Nanofabrication et 

Nanocaracterisation (CRN2) de l'Universite de Sherbrooke en collaboration avec Nicolas 

Pauc et Dominique Drouin. Nous presentons pour la premiere fois une mesure directe de la 

longueur de diffusion des porteurs dans la couche de mouillage aux alentours d'une boite 

unique a partir de cartographies d'intensite de CL. 

4.1 Structure electronique de boites quantiques uniques 

Comme nous l'avons vu au chapitre 3, la croissance par MBE d'InAs sur un substrat 

d'InP(OOl) nominal conduit generalement a une forte densite de boites ou de batonnets. Afin 

d'obtenir le spectre de boites uniques, un controle de la forme des ilots, une reduction de la 

densite ainsi qu'une technique d'isolation de quelques boites sont indispensables pour des 

etudes en uPL. Au cours de ce doctoral, de nouvelles conditions de croissance ont ete mises 

au point a partir de 1'exploitation du processus de coalescence des batonnets quantiques 

(BaQs) en forte densite (voie A). Ce processus aboutit a la disparition des batonnets lors de 

leur descente en temperature sous un flux d'arsenic et a Temergence d'ilots de formes 

isotropes en plus faible densite. Nous presentons dans cette partie les resultats de uPL sur ce 

type de boites qui ont fait l'objet de plusieurs articles [Dupuy 06, Chauvin 06a, Chauvin 06c]. 

L'evaluation des boites obtenues par les autres voies de croissance est en cours d'etude a 

1TNSA de Lyon. 

4.1.1 Echantillon et spectres de jiPL 

Cette etude a ete menee sur des boites diluees obtenues selon la voie A par 

refroidissement sous flux d'arsenic jusqu'a 430°C, avant d'etre encapsulees par une couche 

d'lnP « simple cap » epitaxiee en remontant la temperature de Pechantillon de 430°C a 

480°C. La Figure 4.1(a) montre une image AFM caracteristique de ces ilots, obtenue sur un 

echantillon elabore dans des conditions identiques mais pour lequel les ilots n'ont pas ete 

encapsules. On constate que les ilots obtenus sont bien isotropes et ont un diametre moyen et 
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Chapitre 4 : Proprietes de boites quantiques uniques d'InAs/InP(001) - Structure electronique et transport 

une hauteur moyenne respectivement de 35 nm et 4 nm. Toutefois, quelques structures 

allongees suivant [110] associees a des BaQs residuels sont encore observees. Leur presence 

s'explique par un processus de « coalescence » non acheve (refroidissement a 430°C) pour cet 

echantillon. La densite de boites isotropes est de l'ordre de 130 boites/fim2. La Figure 4.1(b) 

montre une image TEM en coupe transverse suivant [110] d'une des boites de l'6chantillon 

etudie par uPL. Ces boites ont typiquement une forme de pyramide ou de lentille tronquee 

avec une hauteur comprise entre 1,4 et 4 nm et un diametre compris entre 15 et 25 nm. Cet 

echantillon a ete analyse par PL et uPL a une temperature voisine de 10 K (refroidissement 

par helium liquide) a travers une ouverture submicronique dans un masque metallique depose 

en surface. 
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Figure 4.1. (a) Image AFM de boites diluees non cappees. (b) Image TEM en coupe 
transverse suivant [1T0] montrant une boite caracteristique de rechantillon etudie. Cette 
image revele aussi la presence d'une couche de mouillage. (c) Spectre de macroPL d'un 
ensemble de boites (en noir) dont la distribution correspond a des fluctuations de 
monocouches de la hauteur (f7-fll). Le pic de la couche de mouillage (CM) a 1140 meV 
n'est pas montre. En dessous, les spectres de uPL de trois boites uniques acquis a travers une 
ouverture submicronique. 
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4.1 Structure electronique de boites quantiques uniques 

Nous observons en macro-PL de larges raies d'emission gaussiennes traduisant la 

contribution de differentes families de boites ayant des hauteurs variables a la monocouche 

pres (f7 a fl 1). Par contre, nous obtenons en u-PL (Figure 4.1(c)) de fines raies d'emission de 

200 ueV de largeur a mi-hauteur; soit la limite de resolution du systeme de detection. Ces 

resultats ont servi a valider a la fois la methode de croissance de boites diluees 

d'InAs/InP(001) par coalescence de batonnets selon la voie A ainsi que la technique 

d'isolation d'un nombre reduit de boites pour la uPL [Chauvin 06c]. 

4.1.2 Influence de la puissance d'excitation 

La Figure 4.2 presente les spectres de uPL d'une boite unique d'InAs/InP(001) de cet 

echantillon en fonction de la puissance d'excitation. L'evolution des spectres de uPL d'une 

boite unique en fonction de la puissance d'excitation donne des informations sur leurs 

proprietes physiques intrinseques telles que l'energie de quantification des etats electroniques, 

1'energie de liaison du biexciton, etc... A faible puissance d'excitation, un seul pic est d'abord 

observe a 838.2 meV (1479 nm). Puis, lorsque la puissance d'excitation augmente un 

deuxieme pic apparait a 834.2 meV (1486 nm) suivi par d'autres pics a plus basses ou plus 

hautes energies. 

. f 2X x T=8K 

l _ • _ _ U . U ( J V V 

0.83 0.84 
Energie (eV) 

Figure 4.2. (a) Spectres de u-PL a 8K d'une boite unique en fonction de la puissance 
d'excitation. L'emission de l'exciton (X) apparait d'abord a a 838,2 meV suivie de celle du 
biexciton (2X) a 834,2 meV. 

Le premier et le second pic sont attribues respectivement a la recombinaison de l'exciton 

(X) et du biexciton (2X) neutre de l'etat fondamental d'une boite unique. Les autres raies 

observees a plus fortes puissances d'excitation proviennent probablement d'etats charges et 
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Chapitre 4 : Proprietes de boites quantiques uniques d'InAs/lnP(001) - Structure electronique et transport 

multi-excitoniques [Cade 06]. L'attribution de ces deux raies est justifiee par les raisons 

presentees ci-dessous [Michel 97]. 

Pour le premier pic associe a la recombinaison de l'exciton: 

i) L'absence d'autres raies fines d'emission a basses puissances d'excitation 

ii) La persistance de cette raie a des temperatures plus elevees 

iii) La dependance lineaire de l'intensite integree de cette raie avec la puissance 

d'excitation. 

Pour le second pic associe a la recombinaison du biexciton: 

i) A partir de la position en energie relative a l'exciton. 

ii) La dependance quadratique de l'intensite integree de cette raie avec la puissance 

d'excitation. 

L'energie de liaison du biexciton, i.e. l'ecart energetique entre les emissions de l'exciton 

et du biexciton pour une boite est definie par AEx-2x = Ex-E^x- La liaison est dite liante si 

AEx-2x est positive et anti-liante si AEx-2x est negative [Cade 06]. Pour cette boite, elle est 

liante et estimee a 4 meV. A plus fortes puissances d'excitation, de nouvelles raies 

apparaissent a environ 90 meV au dessus du niveau fondamental denomme « s-shell» ou 

orbital s (Figure 4.3). Ces pics correspondent a remission du premier niveau excite indique 

« p-shell » ou orbital p et apparaissent apres le remplissage et la saturation des etats du niveau 

fondamental [Hessman 96]. Le premier pic a 930 meV est associe au triexciton neutre indique 

3X sur la figure. A plus fortes puissances d'excitation, un autre pic apparait 5,9 meV plus bas 
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Figure 4.3. Emissions de Petat fondamental (s-shell) et du premier etat excite (p-shell) 
separees de 90 meV. Les pics 3X et 4X correspondent a la recombinaison du S*"1* et 4eme 

exciton neutre separes de 5,9 meV. 
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4.1 Structure electronique de boites quantiques uniques 

et est associe a la transition du 4eme exciton neutre indique 4X [Chauvin 06c]. 

De toutes les boites sondees, nous n'avons pas observe la recombinaison de plus de 

quatre excitons. Cela contraste avec le systeme InAs/GaAs ou une dizaine d'excitons (f-shell) 

ont pu etre observes [Awirothananon08]. Cette difference provient du plus faible 

confinement des electrons dans la bande de conduction pour le systeme InAs/InP. Ceci a ete 

mis en evidence experimentalement par des mesures d'absorption et de spectroscopic de 

capacitance [Pettersson 99] et plus recemment par des calculs de raccords de bande d'energie 

[Pryor 05] et de structure electronique de boites d'InAs/InP [Gong 08, He 08]. 

4.1.3 Influence de la taille et de la forme des boites sur la structure 

electronique 

Des mesures sur d'autres boites du meme echantillon montrent un comportement 

similaire du systeme exciton-biexciton avec des valeurs d'energie de liaison du biexciton 

AEx-2x toujours positives variant entre 0.5 et 5,5 meV et une valeur moyenne autour de 4,5 

meV. L'ecart entre l'etat fondamental et le premier niveau excite AEs-p varie entre 20 et 90 

meV. Ces fluctuations importantes doivent etre la consequence directe de l'inhomogenerfce en 

taille (hauteur et extension laterale), en forme (quelques batonnets ont probablement ete 

sondes) et peut-etre aussi en composition de ces boites, inherente a la technique de fabrication 

par coalescence. La structure electronique des boites etant fortement dependante de ces 

parametres, il n'est done pas etonnant de trouver des resultats aussi varies. 

En termes de valeurs, ces resultats experimentaux different de ceux trouves generalement 

dans la litterature. Le Tableau 4.1 rassemble les resultats de quelques groupes travaillant sur 

ce systeme. Le type de structure, la technique de croissance, la geometrie des ilots ainsi que 

leurs dimensions sont rapportes. Sur des surfaces d'InP(OOl) nominal, la plupart des auteurs 

ont obtenu des valeurs d'energie de liaison du biexciton variant entre 0,6 et 2 meV et une 

energie de separation entre le niveau fondamental et le premier niveau excite variant entre 10 

et 35 meV avec une valeur moyenne autour de 20 meV. Ces resultats ont ete obtenus 

respectivement pour une boite localisee precisement au sommet d'une pyramide tronquee 

d'InP [Chithrani 04, Kim 05] et pour des boites d'InAs/InP(001) auto-assemblees fabriquees 

par MOVPE [Saint-Girons 06a] et par CBE [Kim 06]. Ces faibles valeurs peuvent 6tre 

expliquees par une forte dimension laterale des boites sondees comme en atteste un calcul 

theorique sur des boites a base carree de 36 run de c6te et 2 nm de haut au sommet d'une 

pyramide tronquee ou il a ete trouve des valeurs similaires (1,4 meV et 20 meV) [Sheng 05]. 
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Chapitre 4 : Proprieties de boites quantiques uniques d'InAs/InP(001) - Structure electronique et transport 

Les valeurs du meme'ordre pour les BaQs semblent confirmer cette hypothese. 

Tableau 4.1 Comparatif des energies d'exciton (Ex), de liaison du biexciton (AEx2x) et de 
separation entre le ler niveau excite et le niveau fondamental (AESP) pour differents ilots d'InAs 
crus sur substrat d'InP(OOl) planaire ou nanostructure. (* : tailles mesurees par AFM; <...> : 
moyenne ; n.r. = non renseigne) 

Structure 

Planaire 

InP(OOl) 

InGaAlAs 
/InP(OOl) 

InP(OOl) 

InP(OOl) 
vicinal 

InGaAsP 
/InP(OOl) 

vicinal 

InP(OOl) 

InP(OOl) 

InP(OOl) 

Template 
Pyramide 
InP(OOl) 

Trous 
InP(OOl) 

Pyramide 
InP(OOl) 
vicinal 

Technique 
de 

croissance 

SSMBE 

SSMBE 

MOCVD 

SSMBE 

MOCVD 

MOCVD 

SSMBE 
Voie A 

CBE 

CBE 

MOCVD 

MOCVD 

Geometrie 
des ilots 

batonnet 

batonnet et 
lentille 

lentille 

lentille 

lentille 

pyramide 
base 

losange 

pyramide 
ou lentille 
tronquee 

pyramide 
tronquee 

base carree 

n.r. 

lentille 

n.r. 

Taille (nm) 

L[ITO] =50-200 
l[iio] = 22 
h = 2,2-2,4 

L[t TO] =50-200 
1[1I0]= 20-30 
h = n.r. 

*D = 35-70 
*h = 3-12 

*D = 30-35 
*h = 0,6 

*D = 35-65 
*h = 3,1-6 

*D = 34±5 
*h = 2±l 

L[ITO]=43 

l[iio]= 23 
h = 2,1 ±0,8 

D = 15-25 
h = 1,3-4 

a = 25-35 
h ~ l - 3 

n.r. 

D = 20-100 
h = 2-9 

n.r. 

Ex 
(meV) 

750-920 

800-920 

775-950 

880-1050 

785-813 

775-1030 

780-1000 

750-900 

850-1025 

- 8 5 2 
- 8 2 4 

580-900 

- 8 0 3 

Ex-2X 
(meV) 

-0,5-2 

-0,4-1,5 
<0,7> 

~3,5 
- 0 , 4 

n.r. 

0,4-3,4 
<2,4> 

- 5 - 2 

n.r. 

- 0 , 6 

0,5-5,5 
<4,5> 

n.r. 

- 1 
n.r. 

n.r. 

n.r. 

AEs-p 
(meV) 

- 2 5 

n.r. 

n.r. 

n.r. 

n.r. 

n.r. 

- 2 1 

20-90 

10-35 
<21> 

- 1 9 
n.r. 

n.r. 

n.r. 

Ref. 

[Chauvin 05] 
[Salem 05] 

[Chauvin 06a] 

[Mensing 03] 
[Sek09] 

[Takeraoto 04a] 

[Chauvin 06b] 

[Cade 06] 

[Kleemans 09] 

[Saint-
Girons 06a] 

Ce travail 

[Kim 06] 
[Kim 09] 

[Chithrani 04] 
[Reimer 09] 

[Song 05] 
[Song 06a] 

[Wang 09] 
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Sur des substrats d'InP vicinaux (disorientation selon [001]), les energies reportees du 

biexciton sont plus fortes en moyenne a cause d'une reduction en taille de ce type de boites 

[Chauvin 06a] et sont memes negatives (anti-liantes) pour les boites crues sur une couche 

tampon de quaternaire [Cade 06]. Les fortes energies de liaison du biexciton (4 meV) et la 

difference en energie entre le niveau fondamental et le niveau excite (90 meV) mesuree pour 

quelques-unes de nos boites s'expliquent aussi par leurs plus petites tailles dont le diametre 

est estime entre 15 et 25 nm. En effet, il est bien connu que la reduction du rayon augmente 

l'ecart energetique entre les niveaux electroniques par interactions coulombiennes 

[Takagahara 89]. De plus, nos valeurs coincident precisement avec les calculs theoriques de 

Gong et al. ou ils ont calcule une energie d'exciton de 857,8 meV, un ecart d'energie AEs-p 

d'environ 90 meV et un ecart entre les transitions 3X et 4X de 5,7 meV pour des boites en 

forme de lentille tronquee de 20 nm de diametre et de 3,5 nm de haut [Gong 08]. 

4.1.4 Bilan 

L'emission de boites quantiques uniques d'InAs/InP(001) a ete observee autour de 1,5 

um a basses temperatures validant ainsi le procede de fabrication de boites en faible densite. 

L'analyse en puissance d'excitation a permis la determination experimentale de proprietes 

interessantes notamment une forte energie de liaison du biexciton (jusqu'a 5,5 meV) ainsi 

qu'un grand ecart entre le niveau fondamental et le premier niveau excite (jusqu'a 90 meV) 

pour quelques boites, suggerant un fort confinement spatiale des porteurs. Ces valeurs varient 

de maniere importante en fonction de la forme et de la taille des boites. Comme on pouvait 

s'y attendre, la tendance est a lew augmentation lorsque le diametre de la boite et sa hauteur 

sontreduits. 

Ces resultats preliminaires suggerent que les boites fabriquees par cette technique de 

croissance sont potentiellement utilisables dans des sources de photons uniques einettant 

autour de 1.55 um pour des systemes d'information et de cryptographie quantiques. D'autres 

etudes seraient necessaires afin d'etudier plus precisement 1'infiuence de la forme, de la taille, 

de la temperature, des champs magnetique et electrique sur les proprietes electroniques et 

optiques de telles boites. II serait m§me particuUerement interessant de determiner la structure 

fine de l'exciton (de l'ordre du u.eV) par des techniques de spectroscopic resolue en 

polarisation afin de valider experimentalement les calculs fait par He et coll, et la possibilite 

d'utiliser ces boites comme emetteurs de photons intriques [He 08]. 
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4.2 Proprietes de transport autour de boites quantiques uniques 
Cette partie a fait Pobjet d'un article dans Applied Physics Letters [Dupuy 09]. 

4.2.1 Contexte de l'etude 

Avec le developpement des nouveaux dispositifs optoelectroniques utilisant une seule 

boite comme element actif, notamment dans des sources a photons uniques ou dans des 

nanolasers, le besoin d'evaluer leurs proprietes individuelles est crucial. Nous avons vu dans 

la section precedente que la spectroscopic de boites quantiques uniques permettait de 

caracteriser les niveaux electroniques discrets de ces systemes quasi-OD grace a remission de 

photons associee a chaque transition radiative permise. Ces premieres informations sont en 

effet fondamentales pour comprendre la physique a ces echelles et necessaires a la conception 

des dispositifs quantiques. De meme, l'etude du transport des porteurs de charge depuis leur 

point de generation jusqu'a leur capture et relaxation dans les boites est d'un fort interet pour 

optimiser les performances de ces dispositifs. Les proprietes temporelles de transport de 

charges telles que le temps de capture et le temps de relaxation sur un ensemble de boites ont 

ete largement etudiees par des techniques optiques resolues en temps [Leon 99, Lobo 99, 

PeronneOl, Marcinkevicius 08]. Quelques groupes seulement, presentent des mesures de 

temps de capture et recombinaison ultrarapide d'une boite quantique unique avec des 

techniques resolues spatialement et temporellement [Ono 99, Zwiller 99, Merano 05]. La 

longueur de diffusion est aussi un parametre d'une extreme importance puisqu'il decrit la 

distance moyenne entre le point de creation et le point de recombinaison d'un porteur en 

exces. Afin de determiner la longueur de diffusion avant la capture par une boite, ces 

techniques necessitent de connaitre localement la constante de diffusion ou la mobilite des 

porteurs du materiau. En consequence, une mesure directe est plus attractive. De nombreuses 

techniques ont deja ete utilisees pour determiner directement ces proprietes dans des 

structures semi-conductrices de faibles dimensionnalites [Gustafsson 98] notamment pour les 

puits quantiques [Zarem 89, Araujo 93, Haegel 04, Malyarchuk 02] et les boites auto-

assemblees [Popescu 03, Monte 03, Fiore 04]. Cependant, dans le cas des boites, la taille de la 

sonde excitatrice est dans la plupart des cas largement superieure a la distance inter-boites 

empechant toute mesure locale autour d'une boite unique. 

Nous proposons dans cette section une methode pour mesurer directement la longueur de 

diffusion des porteurs avant leur capture dans une boite unique au moyen d'une technique de 
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cathodoluminescence a basse tension au sein d'un MEB. Cette technique nous permet pour la 

premiere fois de determiner la longueur de capture des porteurs d'une boite unique. Apres une 

presentation de cette technique et de sa specificite pour l'etude de boites uniques, nous 

decrirons le principe de mesure ainsi que le modele theorique qui nous ont permis d'extraire 

la longueur de diffusion des porteurs en exces autour d'une seule boite sur une cartographie 

de CL. Les influences de la densite d'excitation, de la temperature ainsi que du dopage sur la 

longueur de diffusion seront evaluees par la suite. 

4.2.2 La Cathodoluminescence a basse tension d'acceleration 

Haute resolution spatiale 

L'interet de cette technique repose sur sa grande resolution spatiale laterale. Comme 

evoque au chapitre 2, la resolution en CL depend non seulement de la taille du faisceau 

d'electrons et de Petalement des electrons primaires dans le materiau, autrement dit de 

l'extension du volume d'interaction, mais egalement de la capacite des paires e-h a diffuser au 

dela de leur point de creation. La resolution effective en CL est definie par la distance dCL 

dont T expression est generalement donnee par : 

dcL=>/tf+R«+Ld (4.1) 

ou <j>s est la taille de sonde electronique, Re est la dimension laterale du volume de generation 

des paires electrons-trous et Ld est la longueur de diffusion des porteurs en exces qui depend 

du materiau sonde [Pennycook 81, Petrov 92]. En travaillant avec un microscope electronique 

a effet de champ recent et une faible tension d'acceleration, typiquement 1 kV, on est capable 

de reduire §s et Re a une source quasi ponctuelle en comparaison a la longueur de diffusion 

dans les semi-conducteurs III-V qui est de l'ordre du micrometre. En effet, dans les 

microscopes a effet de champ recents, le diametre du faisceau d'electrons reste tres petit, de 

l'ordre de 1-3 nm, quelles que soient la tension d'acceleration et l'intensite du courant 

utilisees. Pour une tension d'acceleration de 1 kV, le rayon du volume d'interaction se reduit a 

moins de 10 nm dans l'lnP (cf. chapitre 2). La resolution effective de CL ne depend alors que 

de la longueur de diffusion des porteurs en exces. 
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Etude de nanostructures uniques 

Cette grande resolution spatiale permet d'envisager l'etude de nanostructures semi-

conductrices uniques comme les boites quantiques. Considerons maintenant une structure 

contenant un plan de boites semi-conductrices auto-assemblees. La taille de sonde dans ces 

conditions experimentales etant plus petite que la distance inter-boites, on peut envisager de 

mesurer la longueur de diffusion avant capture par une boite. Si l'intensite de CL provient 

uniquement de remission d'une boite unique, la distance limite de resolution devient la 

longueur de diffusion des porteurs en exces avant leur capture par celle-ci. Chaque boite joue 

alors le role d'un piege dans lequel les porteurs sont captures de la meme maniere que des 

dislocations le feraient dans un semi-conducteur massif [Pauc 06] mais a la difference qu'ils 

se recombinent de maniere radiative dans les boites. 

Outre la grande resolution spatiale, cette technique presente l'avantage d'etre sans 

contact, versatile et facile d'utilisation. Aucune preparation deTechantillon comme la micro-

fabrication de mesas ou d'ouvertures submicroniques en uPL, la deposition d'un masque 

metallique [Zarem 89] ou encore de contacts en EBIC n'est necessaire. L'echantrllon est 

directement insere dans le MEB. Les observations peuvent se faire sur toute sa surface avec 

une grande facilite sur des zones de quelques nanometres a plusieurs millimetres carres 

contrairement au SNOM. 

4.2.3 Cartographie de boites quantiques uniques 

Pour obtenir une cartographie de boites uniques, le plus simple est de faire une image de 

la surface a la longueur d'onde de la raie d'emission d'une boite unique observee sur le 

spectre de CL [Grundmann 95, Leon 95, Saiki 98]. Ceci n'est possible qu'a cause de la 

distribution en energie des boites relative a leur distribution en taille (« CL wavelength 

imaging »). En effet, si toutes les boites emettaient a la meme energie, on serait incapable de 

les resoudre car la distance inter-boites serait plus petite que la resolution de CL. 

Malheureusement, la sensibilite trop faible de notre systeme de detection (monochromateur 

inadequate pour ce type de mesure) ne nous a pas permis d'effectuer une telle mesure sur nos 

echantillons meme a forte energie et fort courant de faisceau d'electrons. La cartographie de 

boites n'a pu etre realisee seulement qu'en mode panchromatique sur des echantillons 

presentant une tres faible densite afin de pouvoir resoudre spatialement 1'emission d'une boite 

unique. 
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Specification de l'echantillon 

La haute resolution spatiale en CL impose de travailler a basse tension d'acceleration. Or, 

dans ces conditions, l'intensite de CL est plus faible, ce qui pose des problemes de sensibilite 

de detection du signal surtout lorsque les structures sondees emettent peu. En effet, a 1 kV, 

l'energie injectee dans le semi-conducteur est plus faible. Elle genere ainsi beaucoup moins 

de paires electron-trou. D'autre part, le volume de g6n6ration de paires electron-trou est situe 

juste sous la surface, lieu ou les recombinaisons non-radiatives par les defauts de surface sont 

dominantes. Une faible epaisseur de couche de recouvrement (cap) au dessus des boites est 

done requise afin que les porteurs generes pres de la surface puissent rejoindre la couche de 

mouillage (CM) et les boites et ainsi collecter suffisamment de signal pour la detection. Cette 

couche doit etre aussi suffisamment epaisse afin d'eviter 1'influence des pieges en surface sur 

le transport des porteurs captures par la CM. 

Un echantillon a done ete fabrique specialement pour les mesures de CL avec un cap 

mince de 20 run d'epaisseur. La Figure 4.4 presente le detail de la structure a boites en faible 

densite. Elle a ete preparee sur un substrat semi-isolant d'InP(001) suivant la voie B decrite au 

chapitre 3. Une faible densite de boites est obtenue avec une epaisseur d'InAs deposee de 1 

MC. 

Densite i | h~2-5nm ; 
~ 2 BQs/um2 i a - 20-40 nm | 

Figure 4.4. A gauche, schema de la structure preparee par MBE. Au centre, image AFM des 
boites non capees en faible densite. A droite, images TEM en vue plane et coupe transverse 
des boites obtenues par ce precede. 

D'apres l'etude de microscopie electronique en transmission, les boites obtenues ont une 

forme de pyramide a base carree et tronquee apres encapsulation par de 1'InP. Les cotes de la 

base carree sont orientes suivant [100] et les facettes sont de type {0T4}. Les dimensions 
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mesurees montrent ime longueur variant entre 20 et 40 nm et une hauteur entre 2 et 5 nm. Une 

couche de mouillage d'InAs d'environ 2 MC d'epaisseur (~ 0,6 nm) est presente et confirmee 

par une emission a 980 nm a 5 K. La longueur d'onde d'emission a ete centree sur 1,5 um a 

temperature ambiante en controlant la hauteur des boites par la procedure du « double cap ». 

Cartographie 

La Figure 4.5 montre une cartographie de CL de l'echantillon obtenue en mode 

panchromatique avec un filtre passe haut a partir de 1,1 um. Dans le mode panchromatique, le 

monochromateur est contourne et la lumiere collectee est directement envoyee au 

photomultiplicateur (PM). Un filtre passe-haut en silicium a ete insere au prealable entre le 

miroir et le PM afin de bloquer remission provenant de la couche de mouillage et de la 

barriere d'InP. Ainsi, seulement Remission de boites entre 1,1 et 1,65 um, qui correspond a la 

longueur d'onde de coupure du detecteur, est mesuree et representee sur Pimage. 

Figure 4.5. Cartographie de CL d'un echantillon de boites d'InAs/InP(001) en faible densite 
obtenue a 1 kV et 300 K en mode panchromatique avec un filtre passe haut coupant a 1,1 um. 
L'intensite de luminescence sur l'image correspond aux boites emettant entre 1,1 et 1,65 um 
tel que mentionne par le spectre de CL en insert. 

Cette image de CL a ete realisee avec un faisceau focalise sur la surface, une faible 

tension d'acceleration de 1 kV et un courant d'excitation d'environ 3 nA. Toutes les images 
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sont enregistrees avec une resolution de 1024x768 pixels et une vitesse de balayage d'environ 

20 s par image quel que soit le grossissement. L'intensite sur chaque pixel correspond a 

l'intensite integree de la lumiere detectee pendant le temps de passage du faisceau par pixel (~ 

26 us) moyennee sur plusieurs balayages par ligne, generalement 10. La duree typique 

d'acquisition d'une image dans ces conditions est d'environ 3,5 min. Chaque pixel est code 

sur 256 niveaux d'intensite, soit 8 bits. A cause d'un manque de sensibilite de detection, 

l'acquisition des spectres a ete faite avec un faisceau d'electrons acceleres a une energie de 5 

keV, focalise a la surface et balayant de grandes zones (100><75 um2) a la vitesse de 330 

ms/image afin de maximiser le signal. Le temps d'integration du signal a chaque longueur 

d'onde est de 2 secondes pour des questions de rapport signal sur bruit. Dans ces conditions, 

la duree typique d'acquisition d'un spectre est d'environ 17 min ce qui est plutot long et 

dommageable pour l'echantillon. 

Correlation boites/taches 

On peut voir sur l'image des taches lumineuses ponctuelles de forme circulaire que Ton 

associe a remission de boites uniques. Cette correlation a ete confirmee tout d'abord de 

maniere quantitative par une bonne correspondance des valeurs de la densite surfacique des 

spots estimee a 9,3x 107 cm"2 sur cette image avec celle des boites, 1,5x 108 cm"2, obtenues par 

des mesures AFM sur un echantillon non cape cru dans des conditions identiques. Cette petite 

difference est expliquee par des fluctuations locales de densite mais surtout par le fait que la 

detection du PM est limitee a 1650 nm alors que les boites emettent jusqu'a 1900 nm, d'apres 

un spectre de PL effectue avec un detecteur plus etendu. Un certain nombre de boites les plus 

grosses en taille, ne sont done pas sondees et observables sur l'image. 

Une autre methode, plus qualitative consiste a comparer la distribution spatiale de 

luminescence de la CM et des boites afin d'observer des complementarites et tirer des 

correlations. En effet, les boites sont considerees idealement comme des pieges efficaces ou 

les porteurs sont completement localises et ou ils se recombinent de maniere radiative. Par 

consequent, on ne devrait pas voir d'emission de la CM, la ou les boites se trouvent. La 

Figure 4.6(a) montre des images de CL de la CM en mode monochromatique a 980 nm et des 

boites en mode panchromatique. Elles ont ete realisees a 5 K pour obtenir suffisamment de 

signal de la CM en mode monochromatique. Les deux images sont obtenues en sondant la 

meme zone avec des conditions experimentales identiques. En comparant ces images, on 

remarque tout d'abord que celle de la CM est tres differente de celle associee a remission des 
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boites au niveau de la localisation spatiale de la luminescence. La distribution des taches 

claires et sombres varie fortement entre l'image de la CM et celles des boites. Afin de mieux 

mettre en evidence une correlation spatiale, nous avons utilise le logiciel de traitement 

d'image: ImageJ5. 

(a) 

(b) 

Figure 4.6. (a) Images CL de la couche de mouillage (CM) a 980 nm (fentes 20/40 um), et 
de toutes les boites detectables en mode panchromatique + filtre, obtenues a 5K. (b) Ces 
memes images colorisees en bleu et rouge respectivement avec un contraste rehausse afin de 
mieux distinguer les zones luminescentes. (c) Superposition des images de la CM et des 
boites montrant des anti-correlations spatiales. 

5 Logiciel libre, disponible gratuitement en telechargement: http://www.rsbweb.nih.gov/ij/download.html 
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II permet entre autres d'effectuer des ajustements de contraste, de brillance et couleur sur 

chaque image (Figure 4.6(b)) ainsi que de superposer plusieurs images (Figure 4.6(c)). Le but 

est de bien identifier toutes les regions luminescentes en les rendant bien distinctes, ensuite de 

les superposer puis de comparer. La superposition des deux images met en evidence une 

relation de complementarite entre la CM et les boites pour la plupart des endroits. Certaines 

taches claires, notamment les plus grosses dans 1'image boites, sont sombres dans T image 

CM et vise versa. On peut expliquer cette anti-correlation par une bonne efficacite de capture 

des paires electron-trou par les boites qui ne laisse ainsi pas le temps aux porteurs de se 

recombiner de maniere radiative dans la CM sous jacente. Inversement, les endroits ou la 

luminescence sur la CM est importante correspondent a ceux ou il n'y pas de boites. 

Neanmoins, quelques taches claires de la CM et des boites se superposent montrant 

clairement une competition entre ces deux voix de relaxation des porteurs. L'efficacite 

radiative dans la CM est tres bonne a basse temperature. Enfin, on remarque un certain 

nombre de zones sombres a la fois dans la CM et les boites. Plusieurs raisons peuvent les 

expliquer. Tout d'abord, comme evoque precedemment, les plus grosses boites ne sont pas 

observable? sur l'image faute de limite de detection. Deuxiemement, la couche de mouillage 

n'est pas uniforme en taille (fluctuations de monocouche), en composition chimique 

(interdiffusion As/P) et en champ de contrainte au niveau locale meme si au niveau 

macroscopique elle apparait homogene [Warwick 92, Gustafsson 94]. Ces moindres 

variations se repercutent sur la structure electronique et le confinement des porteurs dans la 

couche de mouillage etainsi sur remission de lumiere au niveau microscopique. 

Taille et brillance des taches 

On constate aussi que la taille et l'intensite des taches sont differentes d'une boite a 

l'autre. La taille typique est d'environ 700 nm de diametre mais certaines font plusieurs 

micrometres de large et sont tres intenses. Ces grosses taches s'expliquent facilement par la 

convolution d'emission de plusieurs boites trop proches pour etre resolues spatialement 

puisque les images de CL sont enregistrees en mode panchromatique. Pour les autres, 

Pexplication est plus complexe etant donne que l'intensite sur les images de CL depend de 

nombreux facteurs [Yacobi 90, Runge 95]. Dans notre cas, ces facteurs sont le taux de capture 

des porteurs par la boite, la densite de porteurs injectes par boite, l'efficacite de 

recombinaison radiative de chaque boite, l'efficacite d'extraction des photons de la structure 

et enfin l'efficacite du systeme de detection. Cependant, les images de CL realisees en 

fonction de la temperature et a faible injection (cf. sous section 4.2.6) montrent que les 
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fluctuations de taille et d'intensite sont liees au transport des porteurs avant capture par les 

boites c'est-a-dire dans la barriere d'InP et la CM d'InAs. La taille des taches reflete done les 

proprietes locales de transport autour d'une boite. La longueur de diffusion des porteurs avant 

capture par une boite peut etre ainsi deduite et dormer des informations sur les origines et les 

possibles mecanismes de diffusion des porteurs. 

4.2.4 Determination de la longueur de diffusion des porteurs avant capture 

par une boite quantique unique 

Principe de la mesure 

A partir des cartographies en intensite de CL, on peut entreprendre de mesurer la 

longueur de diffusion des porteurs avant capture par une boite unique. Le principe de la 

mesure est illustre par la Figure 4.7 et enonce ci-dessous. 

Faisceau 
d'electrons 

(1 keV) 

Volume de,-' 
diffusion des 

porteurs 

••---Barriere 

Figure 4.7. Representation schematique de la mesure de longueur de diffusion des porteurs 
par une boite unique. 

Le faisceau d'electrons de faible energie (1 keV) est focalise a la surface. II cree des 

paires electron-trou en dessous du point d'impact dans un volume restreint de la barriere. La 

plupart de ces porteurs relaxent dans la CM assez rapidement, de Pordre de la picoseconde 

[Siegert 05] puis diffusent dans celle-ci [Araujo 94] avant finalement d'etre captures dans la 

boite ou finalement ils peuvent se recombiner et emettre de la lumiere. Les autres porteurs 

sont soit captures par les defauts de surface proches du point d'impact du faisceau 
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[Warwick 91], soit se recombinent dans la barriere ou la CM. Ces differents mecanismes de 

transport dans la structure a boites sont symbolises sur le schema par les fleches vertes. Dans 

ces conditions, la diffusion des porteurs en exces a lieu principalement dans la CM lorsque le 

faisceau balayant la surface est loin de la boite. Si on suppose que l'intensite d'emission est 

proportionnelle a la densite de porteurs captures dans la boite, le profil d'intensite de CL 

d'une boite : I(R) avec R la distance separant le faisceau de la boite, permet de determiner la 

longueur de diffusion laterale des porteurs en exces. La boite unique est utilisee ici comme un 

detecteur mesurant la concentration de porteurs qui ont diffuse de leur point de generation 

jusqu'a leur capture. On mesure done la longueur de diffusion des porteurs en exces avant 

capture par une boite. Cette methode donne ainsi acces a une valeur locale de longueur de 

diffusion pres d'une boite. 

Formulation du modele de diffusion 

La Figure 4.8 montre une image de CL d'une boite unique a temperature ambiante prise a 

1 4 . . . i 

0.5 1.0 1.5 2.0 
Position du faisceau (urn) 

Figure 4.8. (a) Image CL d'une boite unique en mode panchromatique a 1 keV, 3 nA, 300K 
. La zone balayee fait environ 1,6x1,2 urn . (b) Profil d'intensite suivant [100] lisse par la 
fonction en l/csch(R/Ld) qui permet d'extraire La. 
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plus fort grossissement dans les memes conditions experimentales que precedemment 

(Eb=lkeV, lb ~ 3 nA, T = 300 K). L'image correspond a une surface d'environ 1,6 um de 

longueur et 1,2 um de large. On y voit une tache brillante relativement isotrope dont 

l'intensite diminue progressivement a mesure que l'on s'eloigne du centre. Sa taille, beaucoup 

plus grosse que la dimension de la boite est directement relive a la longueur de diffusion des 

porteurs. A l'aide d'un logiciel de traitement d'image, on peut extraire le profil en intensite au 

dessus de la boite suivant une direction quelconque. La Figure 4.8 represente celui suivant 

[100] moyenne sur huit lignes. 

Lorsque le faisceau balaie au-dessus de la boite, le signal de CL est pratiquement 

constant puisque les porteurs sont captures efficacement depuis la barriere et saturent les etats 

d'energie confines de la boite. Dans cette region d'environ 100 nm de rayon depuis le centre 

de la boite, la relation entre l'intensite d'emission et la densite de porteurs n'est plus lineaire 

et done pas exploitable pour une mesure. Par contre, lorsque le faisceau s'eloigne de la boite, 

l'intensite de CL decroit puisque une partie des porteurs en exces se recombinent dans la CM. 

La densite locale des electrons et trous est obtenue par la resolution de 1'equation de 

continuite en regime quasi-stationnaire. Pour un semi-conducteur de type n, elle est donnee 

par Pequation differentielle du second ordre: 

£>pV 2[Ap(r)]-^ + ir(r) = 0 (4.2) 

x 

avec Ap est la densite de porteurs minoritaires en exces, des trous, Dp est le coefficient de 

diffusion des trous ; x : le temps de vie des porteurs, et enfin g(r) est le taux de generation. 

Si on suppose que les boites agissent comme des absorbeurs parfaits, le courant de 

diffusion sera plus prononce dans la direction de la boite la plus proche. Le probleme de 

diffusion peut alors se reduire a ID pour obtenir la distribution approximee des porteurs du 

point de generation a x=0 jusqu'a la boite a x=R. De plus, a 1 keV, le diametre du faisceau 

d'electron est d'environ 3 nm et d'apres les simulations Monte-Carlo (chapitre 2), les paires 

electron-trou sont injectees dans des volumes inferieurs a 10 nm de rayon dans la barriere 

d'InP. La source peut etre ainsi consideree comme quasi-ponctuelle. D'apres ces 

considerations, 1'equation (4.3) se reduit sous la forme suivante : 

ox Ld 
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En utilisant les conditions frontieres : 

• A x=0, Ap(x = 0) = G.Ap0 = Gx, la densite de porteurs en exces est egale a la densite 

de porteurs generes dans la CM 

• A x=R, Ap(x=R)=0, tous les porteurs sont captures par la boite done la densite de 

porteurs dans la CM est nulle 

la solution a cette equation differentielle est donnee par : 

Ap(x)=Ap0 

sinh r«L 
I: L, a j 

sinh 
_R_ 

(4.4) 

A x=R, l'intensite' de CL est proportionnelle a la densite de courant des porteurs captures par 

la boite. On a alors 

ICL(R)ccJp(R) = -qDp 
§Ap 
5x 

(4.5) 

Finalement, l'intensite de CL en fonction de la distance separant le faisceau de la boite est 

donnee simplement par 

(4.6) 

qui est valide tant que R est tres grand devant <t>p, Re et rn, le rayon de la boite. 

La valeur de La est directement extraite du lissage des points experimentaux par la 

fonction (4.6). La Figure 4.8(b) presente le resultat d'un lissage, la valeur de longueur de 

diffusion extraite ainsi que Terreiir commise. 

L'analyse des profils d'intensite de CL sur plusieurs taches lumineuses nous donne une 

mesure directe de la longueur de diffusion effective des porteurs dans la couche de mouillage 

avant capture par les boites. Une valeur moyenne de longueur de diffusion d'environ 120 ± 45 

nm a ete obtenue a temperature ambiante sur une quinzaine de profils pris a differentes 

regions de Pechantillon a 300 K et Ib=3 nA. 

4.2.5 Influence de la densite d'excitation 

Du fait des tres faibles volumes d'excitation en CL a basse tension, une forte densite de 

paires electron-trou est generee proche de la surface pouvant modifier le processus de 
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diffusion. Un calcul rapide montre qu'un electron primaire d'l keV genere environ 120 paires 

electron-trou dans une sphere de 10 nm de rayon en dessous de la surface d'InP. Si on 

considere un temps de vie totale des porteurs d'environ 1 ns [Gustafsson 98, Mitsui 05] et un 

courant de sonde de 3 nA, cela correspond a une densite d'excitation enorme de 5.3* 1020 cm"3 

bien superieure a la concentration de porteurs majoritaires dans la barriere d'InP. Dans ces 

conditions, la technique permet seulement de mesurer des longueurs de diffusion ambipolaires 

des porteurs, c'est-a-dire les longueurs de diffusion combinees des electrons et trous crees. 

Dependamment des conditions d'excitation et du dopage de l'echantillon, la diffusion des 

porteurs minoritaires pourrait etre mesuree. Par exemple, a 5 kV et lb = 100 pA, Re = 100 nm 

et G = 9,43><1016 cm"3.ns"'. En pratique, elle est limitee par la sensibilite de detection du 

systeme optique et par la distance inter-boites. 

La Figure 4.9 presente les valeurs moyennes de longueurs de diffusion en fonction du 

courant de sonde et du taux de generation de porteurs associe a 300 K. Pour la plus faible 

injection de porteurs obtenue a 3 kV et lb = 0,42 nA, nous avons trouve une valeur de 300±50 

nm qui est en accord avec des mesures trouvees sur des puits quantiques par d'autres groupes 

prises dans des conditions de faibles injections [Gustafsson 95, Walters 01, Troyon07]. Elle 

decrott jusqu'a environ 120±30 nm puis augmente legerement pour de plus fortes injections. 

A plus fort courant d'excitation, les mecanismes Auger favorisent les recombinaisons inter-

bandes (taux proportionnel a n2.p ou n.p2) de meme que la capture par les boites [Morris 99] ; 
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Figure 4.9. Longueur de diffusion en fonction du taux de generation et du courant sonde a 1 
kV et 300 K. Une mesure a ete faite a 3kV et 0,42 nA. Les barres d'erreurs correspondent a la 
deviation standard a la moyenne. 
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ceci se traduit par une reduction de la longueur de diffusion des porteurs dans la couche de 

mouillage. Le faible accroissement peut etre attribue a une meilleure diffusion des porteurs 

dans la barriere d'InP a mesure que le remplissage des etats dans la CM devient plus 

important et sature. 

A noter que la deviation standard (ALa =50 nm) est bien plus grande que la deviation 

standard de la taille laterale des boites (environ 15 nm). Cette haute valeur de ALa suggere 

qu'il existe des inhomogeneites locales de transport de porteurs de charge dans la CM, la 

plupart resultant des effets de rugosites d'interface, de composition d'alliage InAsxP(i.X) et 

probablement de contraintes induites par la taille des differentes boites dans la CM. 

Estimation de la mobilite et du temps de recombinaison Auger 

La longueur de diffusion est reliee a la mobilite des porteurs par 1'expression suivante : 

ou T est le temps de vie des porteurs dans la CM en l'absence de boites (la recombinaison 

dans la boite est prise en compte dans les conditions aux frontieres). A partir de mesures de 

PL resolue en temps realisees dans des conditions de faible excitation, Raymond et coll. ont 

determine une valeur de x d'environ 330 ps pour un puits quantique d'InAs ultramince (2 

MC) comparable en epaisseur a notre CM [Raymond 00]. Bien que cette couche plus 

contrainte ait ete crue sur du GaAs, on peut considerer que la valeur de z est du meme ordre 

pour InP. Si on considere cette valeur pour notre mesure de longueur de diffusion obtenue a 

300 K, nous obtenons une valeur de mobilite ambipolaire d'environ 110±10 cm2/(V.s). De 

plus, si on suppose la meme mobilite de porteurs a mesure que Ton augmente lb jusqu'a 3 nA, 

nous obtenons un temps de recombinaison Auger d'environ 50 ps. Cette valeur est en bon 

accord aussi bien avec les etudes theoriques [Uskov 98] qu'experimentales [Ohnesorge 96]. 

4.2.6 Influence de la temperature 

Afin d'etudier Pefficacite de capture et le confinement des porteurs dans les boites, la 

longueur de diffusion et la luminescence des boites ont ete mesurees en fonction de la 

temperature. La Figure 4.10 montre, tout d'abord la dependance en temperature de la 

longueur de diffusion des porteurs entre 5 K et 300 K pour lb = 3 nA. Ces resultats ont ete 

obtenus en utilisant le meme type d'analyse que pr6c6demment. Des incertitudes importantes 

indiquees par les barres d'erreurs sont obtenues pour les plus fortes valeurs de La. Une erreur 
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standard de 110 nm est observee a 120 K pour la plus grande longueur de diffusion soit 37 % 

d'erreur. Cette valeur est superieure a la variation en taille des boites. L'explication vient du 

fait que la longueur de diffusion devient comparable a la distance moyenne inter-boites 

estimee a 500 nm. La plupart des boites ne sont plus resolues spatialement sur les images et 

1'intensite de chaque pixel ne correspond plus a remission d'une seule boite. La mesure de La 

pres d'une boite unique devient alors difficile a determiner. Heureusement, la distribution 

surfacique des boites etant non homogene, quelques boites sont isolees des autres par des 

distances bien superieures au micrometre. Les mesures ont done ete faites sur ces quelques 

taches lumineuses bien definies et symetriques. 
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Figure 4.10. Longueurs de diffusion des porteurs L<j avant capture par les boites en fonction 
de la temperature. Le graphique donne la valeur moyenne sur plusieurs mesures de boites 
ainsi que la deviation standard represente par les barres d'erreurs. 

La longueur de diffusion augmente en partant de 5 K jusqu'a environ 120 K puis decroit 

pour de plus fortes temperatures. Des valeurs moyennes de 140 nm a 5 K, 390 nm a 120 K et 

120 nm a temperature ambiante ont ete mesurees. Ce comportement de la longueur de 

diffusion en fonction de la temperature n'a rien de surprenant puisque la mobilite et le temps 

de vie des porteurs (trous et electrons) atteint un maximum aux alentours de 100 K dans la 

plupart des semi-conducteurs III-V [Hillmer89]. En effet, la longueur de diffusion des 

porteurs est definie par Ld = VD-T OU D est le coefficient de diffusion et x est le temps de 

recombinaison des porteurs dans la CM. Ce coefficient de diffusion est relie a la mobilite u 
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des porteurs par la relation d'Einstein dormant D = |j.(kBT/e) avec kB la constante de 

Bolztmann, T la temperature du cristal et e la charge de 1'electron. La mobilite des porteurs, 

parametre intrinseque au materiau est exprimee par n = exv/m*, ou m* est la masse effective 

de conduction du type de porteurs et TV est le temps de vol moyen entre chaque collision subie 

par les porteurs qui depend de la temperature. En consequence, la dependance en temperature 

de la longueur de diffusion des porteurs peut etre vu en terme de dependance en temperature 

de la mobilite des porteurs et du temps de vie telle que : 

L d = ^ u ( T ) x ( T ) (4i8) 

Puisque la mobilite des porteurs et le temps de-vie sont supposes augmenter avec la 

temperature a basses temperatures puis de diminuer a plus hautes temperatures, la dependance 

en temperature de la longueur de diffusion est supposee se comporter de la meme maniere. 

Elle a ete observee a de nombreuses reprises dans des puits quantiques de differents systemes 

[Chao 99, Lobo 99, Jahn 06]. Nos mesures sont done en bon accord qualitatif avec la theorie. 

Par contre, la dependance en temperature attendue de La n'a pas ete observee. Les porteurs en 

exces subissent differentes sortes de collisions avec les atomes du reseau (phonons), les 

impuretes ionisees, les defauts cristallins et avec d'autres porteurs du materiau dans lequel ils 

diffusent. Toutes ces interactions alterent leur mouvement dans le cristal. Les mecanismes 

sont egalement dependants de la temperature. Dans les semi-conducteurs massifs, il est bien 

connu que la dependance en temperature de la mobilite des porteurs est dominee par les 
•in 

collisions avec les impuretes ionisees en T a basse temperature (5 a 100 K) et par les 

collisions avec les phonons en T3/2 (de 100 a 300 K) [Streetman 99]. Le temps de vie est 

cense etre presque constant a basse temperature (T<120 K) et decroitre au-dessus de 120 K a 

cause de l'activation thermique des porteurs et leur recombinaison dans la barriere 

[Matsusue 87]. Selon 1'equation (4.6), on devrait obtenir une dependance de Ld en Tm a 

basse temperature et T5/4 a plus haute temperature. Mais ce n'est pas ce que Ton observe. De 

plus, la diffusion augmente seulement d'un facteur 3 entre 5 et 120 K alors qu'une 

augmentation de 42 ((100/5)5/4) etait attendue si la diffusion des porteurs par des impuretes 

ionisees dominait la mobilite dans cette gamme de temperature. Ces resultats montrent done 

clairement que d'autres mecanismes contribuent significativement a limiter la mobility des 

porteurs dans la couche de mouillage ultramince. On pense bien evidemment aux rugosites 

d'interface et aux fluctuations de composition d'alliage mais aussi au champ de contraintes 

autour de la boite. 
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Des mesures complementaires d'intensite de CL ont ete realisees sur cet echantillon en 

fonction de la temperature. La Figure 4.11 presente la dependance en temperature des spectres 

de CL et d'intensite integree normalisee de la CM et des boites. On voit que l'intensite des 

boites augmente de 5 a 120 K puis decroit jusqu'a 300 K. Elle atteint son maximum autour de 

120 K comme pour la longueur de diffusion. Pour la CM, l'intensite augmente au fur et a 

mesure que'la temperature decroit. L'emission de la CM est beaucoup plus intense que eelles 

des boites a basses temperatures et obeit a une loi d'Arrhenius, typique du comportement d'un 

puits quantique. L'energie d'aetivation extraite de ce lissage (Figure 4.11(d)) est de 65 meV 

correspond a l'energie de confinement moyenne des porteurs dans la CM. 
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Figure 4.11. Spectres de CL de la couche de mouillage (a) et des boites (b) du meme 
echantillon en fonction de la temperature, (c) Dependence en temperature de l'intensite 
integree normalisee de la CM et des boites. (d) Evolution en temperature de type Arrhenius de 
Fintensite des boites et de la CM.. 

Cette correlation d'emission des boites et de la CM en fonction de la temperature a deja 

ete observee precedemment par Lobo et coll. sur un echantillon de boites auto-assemblees 

d'InAs/GaAs similaire au notre en densite [Lobo 99]. Dans le cas d'un echantillon en faible 
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densite, le transfert des porteurs dans les boites se fait majoritairement via la CM [Fafard 94, 

Leon 98]. L'intensite d'emission des boites, proportionnelle au nombre de porteurs captures 

est done directement dependante des mecanismes de transfert lateral des porteurs dans la CM 

qui sont fonction de la temperature. L'augmentation de la longueur de diffusion des porteurs 

dans la CM lorsque T passe de 5 a 120 K, se traduit par un taux de capture des porteurs plus 

grand dans les boites. Par consequent, l'intensite des boites sur cette gamme de temperature 

va en augmentant. Au-dela de 120 K, remission thermique de porteurs par les boites devient 

le mecanisme dominant. Et l'intensite des boites suit approximativement une decroissance 

exponentielle jusqu'a la temperature ambiante. Une energie d'activation de 19±3 meV a ete 

extraite pour les boites (Figure 4.11(d)). 

Ces observations confirment que la longueur de diffusion dans la CM est inferieure a la 

distance moyenne inter-boites et que les valeurs estimees par notre modele sont du bon ordre 

de grandeur. 

4.2.7 Influence du dopage 

Afin d'etudier Pinfluence du dopage sur la diffusion des porteurs, une etude sur un 

echantillon dope aux electrons (type n+) a egalement ete effectuee. Ce type d'etude est tres 

important du point de vue applicatif car 1'injection de porteurs dans les boites se fait par 

l'intermediaire de contacts sur une structure dopee de type jonction p-n. La structure a ete 

fortement dopee aux electrons par 1019 cm"3 d'atomes de silicium lors des etapes de 

croissance de la couche tampon et du cap d'InP (Figure 4.12). Le substrat d'InP nominal est 

oriente suivant (001) et dope a hauteur de 1019 cm"3 par des atomes de souffre. Une fine 

couche d'InP de 10 nm d'epaisseur a ete deposee au dessus des ilots. 

10 nm ; 
* 

100 nm i 

Figure 4.12. Schema de la structure a boite dopee aux electrons preparee par MBE 

Densite 
3 BQs/Mm2 

BQ d'lnAs 

Couche d'encapsulation d'InP dope S i : 
NA+ND -1019 cm-* 

Couche tampon d'InP dope S i : 
NA+N0~1018cm-3 
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La Figure 4.13 montre une image de CL a temperature ambiante de toutes les boites 

emettant entire 1,1 et 1,65 um. Elle a ete realisee dans les memes conditions experimentales 

que les precedentes en utilisant toujours un filtre passe-haut a 1,1 um pour couper remission 

de la couche de mouillage (insert). La densite des taches est encore une fois de l'ordre de celle 

de boites (~ 3x108 cm"2) ce qui nous permet d'associer chaque tache lumineuse resolue 

spatialement a remission d'une boite unique. Par contre, les taches lumineuses ne sont plus 

isotropes mais etirees suivant la direction [110]. Ce phenomene a ete confirme sur differentes 

zones de l'echantillon. Les longueurs de diffusion de plusieurs taches ont ete extraites a partir 

de profils suivant les directions [110] et [1T0] pris sur une vingtaine de boites. 

Figure 4.13. Image CL de boites d'InAs/InP en faible densite sur un echantillon dope aux 
electrons (Si: NA+ND = lx1019 cm"3) obtenue a 1 kV et 293 K en mode panchromatique. Les 
taches sont etirees suivant la direction [1T0] indiquant une anisotropic de diffusion. En insert, 
le spectre de CL associe ou remission de la couche de mouillage (CM) est bloquee par un 
filtre passe haut coupant a 1,1 um. 

La Figure 4.14 presente un exemple typique de mesures. Une longueur moyenne de 

diffusion de porteurs de 100±25 nm suivant [110] et 300±100 nm suivant [1T0] ont ete 

mesurees a temperature ambiante. Le ratio [1T0]/[110] varie de 1,5 a 3 avec une valeur 

moyenne de 2,2. Les mesures suivant [110] sont du meme ordre de grandeur que celles 

precedemment trouvees sur un echantillon non dope. Par contre, elles augmentent de plus du 
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Figure 4.14. Image de CL sur une boite isolee (a gauche) et profils associes suivant [110] et 
[110] (a droite). Les longueurs de diffusion sont evaluees suivant les directions [110] et [110]. 

double suivant [1T0]. Ceci montre que les porteurs diffusent plus rapidement suivant cette 

direction. 

Nous avons procede a plusieurs verifications afin de savoir si ce comportement est reel 

ou bien lie a de mauvaises conditions d'acquisition. II s'est avere que l'origine de cette 

elongation n'est pas imputable a un probleme d'astigmatisme du faisceau, d'effet de charges 

en surface ou encore a un effet de balayage du faisceau. La localisation du faisceau 

d'electrons a la surface a ete faite soigneusement et l'anisotropie persiste quelle que soit 

l'orientation du balayage. Elle ne semble pas non plus attribuable a la formation involontaire 

de batonnets d'InAs allonges suivant [1T0] qui pourrait expliquer retirement. Deux 

arguments viennent etayer cette remarque. Premierement, la Figure 4.13 presente des cliches 

de diffraction RHEED pris apres 4 min de recuit de la couche d'InAs sous As a 510°C juste 

avant le depot du cap d'InP. Les cliches suivant les azimuts [110] et [110] montrent 

clairement des taches de diffraction (taches de Bragg) indiquant la formation de structures 3D 

a la surface. De plus, la diffraction des facettes caracteristiques de la formation des batonnets 

quantiques est a peine visible suivant la direction [110] ce qui atteste le caractere plus isotrope 

des ilots formes. N6anmoins, une etude en TEM serait souhaitable afin de lever toute 

ambiguiite sur la forme des ilots d'InAs et leur effet sur le transport des porteurs. 
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Figure 4.15. Images RHEED suivant [110] et [110] de la surface d'InAs apres 4 min de 
recuit sous As a 510°C. Les taches lumineuse indiquent clairement la formation de boites. 

Deuxiemement, Popescu et coll. ont aussi observe une anisotropie de transport des 

porteurs dans une structure contenant des batonnets quantiques d'InAs/InP(001) allonges 

suivant [110] et en grande density [Popescu 06]. Cependant, contrairement a ce que Ton aurait 

pu s'attendre, une reduction de 20% de la longueur de diffusion a ete mesuree suivant la 

direction allongee [110] par rapport a la direction perpendiculaire [110]. Dans notre cas, 

l'anisotropie de diffusion suivant [110] ne semble pas etre liee directement a la forme des 

nanostructures. II est cependant difficile d'attribuer ce phenomene a un effet du dopage sur le 

transport des porteurs dans la CM car la longueur de diffusion est censee diminuer lorsque la 

concentration d'impuretes augmente. Ici, elle ne diminue pas mais au contraire elle augmente 

suivant [1T0]. L'origine semble plus complexe et plusieurs hypotheses sont evoquees. 

D'apres Ercolani et coll., l'anisotropie pourrait etre expliquee par une relaxation asymetrique 

de la deformation, une diffusion par rugosite d'interface ou encore des variations spatiales 

anisotropiques de deformations residuelles [Ercolani 08]. On peut aussi penser a un 

recouvrement partiel des boites par la fine couche d'InP qui est connue pour se deposer 

suivant [1T0]. Une etude plus approfondie en fonction de l'epaisseur, de la concentration et du 

type de dopant serait necessaire afin d'en clarifier l'origine. 

4.2.8 Bilan 

En resume, nous avons etudie le transport de charges en exces autour de boites uniques 

d'InAs/InP(001) a partir d'images de CL a basse tension d'acceleration. Une methode 

permettant la mesure directe de la longueur de diffusion des porteurs dans la CM avant 

capture par une boite a ete proposee.. Une longueur de diffusion ambipolaire de 300 nm a 

temperature ambiante est mesuree dans la CM pour de faibles conditions d'injection. Cette 

valeur est reduite a 120 nm a plus fort courant d'excitation par des processus Auger de 
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4.2 Proprietes de transport autour de boites quantiques uniques 

relaxation des porteurs. Une mobilite ambipolaire de 110 cm2/(V.s) et un temps de 

recombinaison Auger d'environ 50 ps ont ete estimes a partir de la valeur de Ld a 300 K. La 

longueur de diffusion augmente d'un facteur 3 a 120 K en accord avec le comportement de la 

mobilite des trous dans un puits quantique en fonction de la temperature. La dependance en 

temperature est difficile a modeliser mais nos resultats donnent une idee des m6canismes de 

diffusion possibles dans le systeme InAs/InP. Enfin, une anisotropie de diffusion des porteurs 

a ete observee sur un echantillon dope aux electrons mais son origine n'est pas clairement 

correlee et identifiee. 
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Conclusion et perspectives 

Ce travail de these a ete consacre a la croissance auto-assemblee de boftes quantiques 

diluees d'InAs/InP(001) et a l'etude de quelques proprietes optoelectroniques individuelles. 

L'objectif etait de mettre au point les conditions de croissance pour isoler spatialement et 

ensuite inserer de telles boites dans une cavite optique. Des applications de sources de 

photons uniques a la longueur d'onde de 1,55 um accessible avec le systeme InAs/InP, etaient 

visees. 

L'obtention d'ilots de forme isotrope et en faible densite n'apparaissait pas au debut de 

ce travail comme un objectif facile a atteindre, a la vue des batonnets d'InAs en tres forte 

densite classiquement produits sur InP(OOl) par MBE a sources solides. L'observation d'une 

transition de forme des batonnets vers des boites au cours de leur refroidissement sous un flux 

d'arsenic, a ete le point de depart de ce travail. 

Le travail a done d'abord porte sur la comprehension des mecanismes de croissance qui 

pouvaient conduire a un changement de forme batonnets vers boites. Nous avons ainsi mis en 

evidence l'importance des energies de surface, via les reconstructions de surface, de 1'InAs 

dans ce changement de forme. Ces reconstructions de surface dependent des conditions de 

croissance, principalement la temperature de croissance et la pression d'arsenic. Nous avons 

ainsi observe que les batonnets allonges suivant [lTO] sont formes lorsque les conditions de 

croissance menent a une couverture d'arsenic compatible avec une reconstruction P(2><4), 

typiquement pour une gamme de temperature 470-510°C et une pression d'arsenic dans la 

gamme 1-5* 10"6 torr. Au contraire, des ilots de forme isotrope sont formes avec une 

reconstruction (2x1) observee a plus forte temperature et aussi une plus forte pression 

d'arsenic. En consequence, des batonnets et surtout des boites peuvent Stre formes 

directement selon le mode de croissance Stranski-Krastanov par MBE a sources solides. Des 

traitements post-croissance appliques aux batonnets peuvent induire une transition de forme 

menant a la formation de boites plus stables, des lors que ces traitements conduisent a sortir 

du domaine d'observation de la reconstruction de surface p(2x4), soit par recuit a la 

temperature de croissance si la reconstruction est de type a(2x4), typiquement pour une 

temperature de 515-525°C, soit par descente en temperature en dessous de 470°C, condition 

avec laquelle la reconstruction devient alors une y(2x4) voir une (2x3). 
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La diminution de l'epaisseur d'InAs deposee est ensuite l'autre condition qui a permis de 

reduire la densite des boites d'InAs jusqu'a des valeurs aussi faibles que quelques 108 cm"2. 

L'exploitation de la procedure d'encapsulation des ilots par la methode dite de « double 

cap », bien adaptee a nos ilots qui sont generalement de grandes dimensions, a enfin permis 

de produire des boites emettant autour de 1,55 urn. 

Quelques proprietes de boites quantiques uniques d'InAs/InP(001) ont ainsi pu etre 

evaluees par des etudes de micro-photoluminescence et de cathodoluminescence. L'emission 

de boites quantiques uniques d'InAs/InP(001) a ete observee autour de 1,55 um a 10 K, 

validant ainsi nos precedes de fabrication de boites diluees. L'analyse en puissance 

d'excitation a permis la determination quantitative de proprietes interessantes, notamment une 

forte energie de liaison du biexciton (jusqu'a 5,5 meV) ainsi qu'un grand ecart entre le niveau 

fondamental et le premier niveau excite (jusqu'a 90 meV), suggerant un fort confinement 

spatial des porteurs. Ces valeurs varient de maniere importante en fonction de la forme et de 

la taille des boites. La tendance est a leur augmentation lorsque le diametre et la hauteur de la 

boite sont reduits. 

Enfin, nous avons presente pour la premiere fois, une methode directe de la longueur de 

diffusion des porteurs de charge en exces avant capture par des boites quantiques uniques. 

Des mesures ont ete realisees sur un echantillon de boites d'InAs/InP en faible densite 

emettant autour de 1,5 um par une technique de cathodoluminescence a basse tension 

d'acceleration. Nous avons obtenu des cartographies de CL de boites quantiques resolues 

spatialement qui apparaissent comme des taches lumineuses ponctuelles. L'analyse des profils 

d'intensite de CL, grace a un modele simple que nous avons developpe, nous a permis 

d'extraire la longueur de diffusion des porteurs dans la couche de mouillage avant leur 

capture par des boites quantiques uniques. Cette technique a haute resolution spatiale presente 

un interet fondamental a la fois pour la spectroscopic et pour 1'etude du transport de charges 

autour d'objets de taille nanometrique comme les boites quantiques. 

Les perspectives a ce travail sont en effet d'exploiter ce savoir-faire sur la production de 

boites quantiques diluees dans le systeme InAs/InP(001) pour les inserer adequatement dans 

une cavite d'un cristal photonique pour aboutir a un couplage optimal du mode optique de la 

cavite et du mode excitonique de la boite quantique. Un travail a ainsi ete engage en 

collaboration avec 1'Universite de Keio au Japon pour permettre de localiser spatialement de 
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telles boites quantiques par SNOM a basse temperature, sur un echantillon sur lequel des 

reperes ont ete au prealable fabriques pour pouvoir ensuite aligner la lithographie electronique 

des cristaux photoniques. Ces technologies pourront alors servir plus globalement un des 

projets de 1'INL qui consistera en la realisation de sources de photons indiscernables a 1,55 

um pour Poptique integree. 
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