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En 1981, Richard Feynman [1] propose d’utiliser les propriétés quantiques de la matiére pour la
réalisation de calculateurs dit quantiques, possédant des puissances de calcul bien plus grandes que
les ordinateurs classiques que nous utilisons de nos jours. Son idée repose sur le fait de remplacer les
bits classiques par des superpositions cohérentes d’états propres d’un systeme a deux niveaux, appelé
qubit ou bit quantique. Ainsi, il est devenu particulierement intéressant d’étudier des systémes
quantiques pour lesquels il est possible d’isoler et de manipuler deux niveaux d’énergie discrets. C’est
par exemple le cas des atomes [2, 3|, des ions piégés [4, 5, 6, 7], des jonctions Josephson [8, 9, 10], de
deux polarisations orthogonales de photons [11, 12], des centres NV du diamant [13] ou des boites
quantiques (BQ) semiconductrices [14, 15]. En s’appuyant sur I'idée de Feynman, Peter Shor [16]
propose en 1995 le premier algorithme de calcul quantique, permettant la factorisation de grands
nombres, tache particulierement difficile a réaliser pour un ordinateur classique. L’implémentation
de cet algorithme a été réalisée en 2001 [17], en utilisant un calculateur de sept qubits, permettant
la factorisation du nombre 15, la difficulté d’une telle réalisation venant de la nécessité d’intriquer
entre eux les qubits [18].

A ce jour, 'augmentation constante du nombre de qubits intriqués en utilisant des systeme tels
que les ions [19] ou les qubits supraconducteurs [20], en fait les systeémes les plus aptes a étre utilisés
pour des applications en informatique quantique. Cependant, les photons apparaissent comme le
moyen le plus naturel de connecter ces différents qubits entre eux. En effet, la transmission rapide
de l'information et la faible interaction des photons avec leur environnement en font des systemes
particulierement intéressants. Néanmoins, pour de telles applications, ces photons doivent étre pro-
duits un par un et de maniere déterministe. De plus, afin de permettre leur intrication nécessaire a
certains protocoles, ces photons doivent étre indiscernables c’est-a-dire avoir le méme profil spec-

tral, la méme polarisation, le méme profil temporel et étre dans le méme mode spatial.

Dans ce manuscrit nous nous intéressons aux BQ auto-organisées InAs/GaAs, réalisées part
épitaxie par jets moléculaires [21] au Centre de Nanosciences et de Nanotechnologies (C2N). Dans
de telles structures, le confinement des porteurs sur des dimensions nanométriques et dans les trois
directions de l’espace, entraine la quantification des niveaux électroniques et conduit a la discré-
tisation du spectre d’émission & basse température, de maniere similaire aux atomes [22, 23]. La
premiere observation de ce phénomene a été réalisé dans les années 1990 par microphotolumines-
cence sur boite unique [24], et il a fallu attendre les années 2000 pour qu’il soit mis en évidence que
les BQ sont des sources de photons uniques [25, 26, 27] et indiscernables [28]. Contrairement aux
atomes ou aux ions qui peuvent posséder les mémes propriétés d’émission [2, 29, 30, 31], les BQ
ont 'avantage de pouvoir étre intégrées dans des composants électroniques ou photoniques [32, 33],
et peuvent ainsi constituer des blocs élémentaires pour des applications en informatique quan-
tique. Cependant, les BQ constituent par nature un systéme ouvert qui interagit fortement avec
son environnement : la matrice solide environnante. Ces interactions détruisent les propriétés de
cohérence des photons émis. C’est la raison pour laquelle I'excitation résonante [34], ou I'excitation
optique a exactement la méme énergie que la transition étudiée, a rapidement constitué une condi-
tion indispensable pour la préservation des propriétés de cohérence des photons émis. Malgré cette
amélioration, les processus de décohérence dus a l'interaction avec 'environnement constituent la

principale limitation & I’heure actuelle pour 'utilisation des BQ dans la réalisation de dispositifs
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en information quantique. En revanche, ils permettent 1’étude de l'interaction entre un systeme
modele (une BQ considérée comme un systeéme a deux niveaux) et son environnement : les vibra-
tions du réseau cristallin [35, 36], 'environnement électrostatique fluctuant [37, 38, 39] ou les spins
nucléaires [40, 41].

L’équipe dans laquelle j’ai effectué ma these a été I'une des premiere a réaliser en 2008 'ex-
citation résonante de BQ) uniques [42] en régime pulsé. Pour ce faire, les BQ sont insérées dans
des guides d’onde unidimensionnels permettant de découpler spatialement l'excitation laser et la
luminescence résonante des boites. Cela a permis de démontrer qu’il était possible de créer et ma-
nipuler optiquement & 1’aide d’impulsions picosecondes un qubit dans une BQ unique [43]. Les
oscillations de Rabi et les expériences de controle cohérent ont également mis en évidence que 'in-
teraction avec les phonons est responsable d’une perte de cohérence sur des temps de 'ordre de
quelques centaines de picosecondes [44]. Plus récemment, Monniello et al [45] ont montré que les
BQ constituent une bonne source de photons uniques et indiscernables en utilisant un montage de
type Hong-Ou-Mandel (HOM) ot deux photons émis successivement par une BQ interferent sur
une lame semi-réfléchissante.

A la suite de ces travaux, nous nous sommes intéressés aux différents processus de déphasage
responsables de la perte de cohérence des photons émis par une BQ sous excitation résonante.
Nous avons montré que des expériences a deux photons dans un montage de type HOM ne sondent
que les processus d’interaction entre la BQ et les phonons acoustiques, et mis en évidence que
ces processus sont dus a des transitions réelles et virtuelles assistées par phonons. Afin d’étre en
mesure de réaliser ces expériences, le choix a été fait de changer de cryostat afin de permettre une
plus grande stabilité du systéme expérimental. J’ai donc reconstruit ’expérience en montant les
objectifs d’excitation et de détection de la luminescence dans un nouveau cryostat a circuit fermé,
permettant la réalisation d’expériences longues avec une grande stabilité. Durant la derniere année,
j’'ai étudié des échantillons contactés électriquement permettant d’appliquer un champ électrique
dans la direction de croissance des BQ. Nous avons montré qu’il est alors possible de controler de
maniere déterministe 1’état de charge d’une boite et ainsi observer de maniere systématique et tres
efficace la luminescence sous excitation résonante, contrairement a la premiere génération d’échan-

tillons ol la luminescence résonante n’était observée que sur environ 10% des BQ.

Ce manuscrit se divise en 4 chapitres. Dans le premier d’entre eux nous nous intéressons a la
structure électronique des BQ, en montrant que le confinement des porteurs dans les trois directions
de ’espace a pour conséquence la quantification des niveaux d’énergie, entrainant une discrétisation
du spectre d’émission & basse température. Dans un deuxieme temps, nous étudions l'interaction
entre une BQ modélisée par un systeme a deux niveaux et une excitation laser monomode décrite
classiquement, qui conduit aux célebres oscillations de Rabi, permettant en régime pulsé un controle
déterministe de I’état de la boite. Enfin, nous finissons ce chapitre en considérant un systéme a deux
niveaux initialement dans son état excité couplé a ’ensemble des modes du champ électromagné-
tique. Nous montrons que cette interaction est responsable de 'existence d’un temps de vie fini de
I’état excité ainsi que de la forme lorentzienne de la raie de luminescence.

Le deuxieme chapitre commence par présenter les intéréts de ’excitation résonante ainsi que les

difficultés liées a sa réalisation expérimentale. Nous décrivons ensuite les échantillons étudiés et le
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montage optique utilisé pendant cette these. Pour finir, nous présentons les différentes techniques
expérimentales nous permettant de caractériser la luminescence émise par une BQ : étude de la
polarisation, mesure de la statistique d’émission, mesure du temps de vie et du temps de cohérence
et enfin caractérisation de l'indiscernabilité des photons émis.

Le troisieme chapitre constitue le coeur du travail présenté dans ce manuscrit. Nous mettons en
évidence que les expériences d’'interférences a deux photons ne sont sensibles qu’a l'interaction de
la BQ étudiée avec les vibrations du réseau cristallin, lorsque les photons sont émis avec un délai
de l'ordre de la nanoseconde. Afin de sonder cette interaction avec les phonons, nous présentons
les résultats des mesures d’indiscernabilité lorsque la température de 1’échantillon varie. Dans une
deuxieme partie, nous détaillons le modele microscopique développé nous permettant d’obtenir
une expression analytique de I'indiscernabilité des photons émis en fonction de la température.
Nous identifions deux mécanismes distincts responsables de la perte de la visibilité. Des transitions
réelles assistées par phonons, a I'origine d’une luminescence tres large spectralement, communément
appelée "ailes phonons” et noté dans la suite PSB (pour phonon side band en anglais). Des transitions
virtuelles assistées par phonons, dues a la présence d’états excités de plus haute énergie dans la
boite et & l'origine d’un élargissement de la raie zéro phonon notée ZPL (pour zero phonon line en
anglais).

Pour finir, le quatrieme chapitre est consacré a I’étude d’un échantillon contacté électriquement
nous permettant d’appliquer un champ électrique dans la direction de croissance des BQ. Nous
montrons que la structure originale de cet échantillon permet ’observation systématique et efficace
de la luminescence résonante pour la transition correspondant a la recombinaison radiative de
la paire électron-trou chargée négativement. Nous interprétons cet effet comme dua a la présence
d’une mer de Fermi a proximité du plan de BQ, permettant grace au passage par effet tunnel des
électrons, le controle déterministe de 1’état de charge des BQ. De plus, nous présentons des mesures
de l'intensité émise en fonction de la tension et de la température ainsi que des mesures du temps
de cohérence par spectroscopie par transformée de Fourier (STF). Nous discutons qualitativement
ces résultats a la lumiere de ceux présentés en début de chapitre en considérant I'interaction avec
la mer de Fermi. Nous proposons enfin une piste pour une interprétation quantitative en utilisant
le modele d’Anderson qui prend en compte ’échange de porteurs par effet tunnel entre un petit

systeme (ici une BQ) et un réservoir (la mer de Fermi).
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1.1 Introduction

Dans ce chapitre introductif, nous donnons les bases théoriques a 'interprétation des expériences
présentées dans la suite de ce manuscrit. La premiere partie présente la structure électronique
de différentes nano-structures semiconductrices, du semiconducteur massif aux boites quantiques
(BQ). Nous mettrons en évidence l'intérét de confiner les porteurs dans les trois directions de
I’espace et nous introduirons la notion de paire électron-trou dans une BQ. Par la suite, nous
nous intéresserons au couplage entre une BQ et la lumiére dans le cas d’une excitation optique
résonante. Une BQ sera modélisée par un systeme a deux niveaux dont nous montrerons dans un
premier temps que son interaction avec un champ laser monomode (traité classiquement) en régime
impulsionnel, permet de controler de maniere déterministe ’état du systéme. Dans un deuxiéme
temps, nous considérerons 'interaction entre un systéme a deux niveaux initialement dans son état
excité et 'ensemble des modes du champ électromagnétique. Nous montrerons que ce couplage
est responsable de l'existence d’'un temps de vie fini de 1’état excité. Pour finir, nous verrons que
ce couplage est aussi responsable de la forme lorentzienne des raies de luminescence ainsi que de
I'existence d’un temps de cohérence pour les photons émis.

Dans la derniere partie de ce chapitre, nous prendrons le temps de détailler le cadre théorique
utilisé, puisque le formalisme développé ici sera utilisé de maniere similaire dans le chapitre 3, lors

I'interprétation des mesures d’indiscernabilité des photons émis par une BQ.

1.2 Structure électronique des boites quantiques

Dans cette partie nous nous proposons de discuter la structure électronique des BQ qui seront
étudiées dans la suite de ce manuscrit. Avant de considérer les cas ou les électrons sont confinés
dans les trois directions de I’espace, nous commencons par nous intéresser a la structure de bande
d’un semiconducteur massif (ou bulk en anglais), c’est-a-dire lorsque les électrons sont libres de leur
mouvement dans les trois directions de I’espace. Enfin, nous étudierons les états excités d’'une BQ

en introduisant la notion de trou, puis de paire électron-trou.

1.2.1 Structure de bande d’un semiconducteur massif
1.2.1.1 Existence de bandes d’énergie interdites

Nous allons mettre en évidence dans cette partie l'existence de bandes d’énergies interdites
pour des électrons (sans interaction) présents dans un réseau cristallin. Considérons un cristal a
trois dimensions de volume L3 et intéressons nous & la relation de dispersion pour N électrons
indépendants présents dans le cristal. Ces électrons sont soumis & un potentiel périodique U tel que
U(r) = U(r + R) ou r est un vecteur quelconque de I'espace direct et R un vecteur du réseau de

Bravais du cristal. Le hamiltonien de N électrons s’écrit en premiere quantification

N ~ 92

2 Pr N

Htot = E <27’no + U(rn)> y (121)
n=1

ol my est la masse d’'un électron libre. Comme ces électrons sont supposés sans interaction, nous

A~ ~ 2
pouvons résoudre simplement le probleme a un corps avec H = 25’70 + U(r). La forme des fonctions
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propres de H est donné par le théoreme de Bloch,
eik.r
ou k est un vecteur de Bloch dans I’espace réciproque quantifié en 27 /L et uy est une fonction qui

a la périodicité du cristal uk(r +R) = uk(r) pour tout vecteur R du réseau de Bravais. L’équation

aux valeurs propres H Uy = E Uy devient alors

hicur (r) = By (r), (1.2.3)
ou
. 712 22

Comme uy est une fonction périodique, sa connaissance sur une période, c¢’est-a-dire sur une maille
élémentaire du cristal, la détermine completement. De plus, les conditions aux limites périodiques de
Born-Van Karman imposent des conditions aux limites bien précises pour la résolution de I’équation
aux valeurs propres (1.2.3) sur une maille élémentaire. Donc pour k fixé, la situation est similaire a
celle du puits (fini ou infini) entrainant un spectre de valeurs propres discret. Les énergies propres

sont donc de la forme E, x avec n € N et I’équation aux valeurs propres (1.2.3) devient :

Pt 1 (1) = Ep it 1 (). (1.2.5)

Lorsque k varie, la relation de dispersion E, i fait apparaitre des bandes d’énergie interdites pour

les électrons du cristal.

1.2.1.2 Bandes de valence et de conduction

Nous venons de voir que la périodicité du réseau cristallin entraine ’apparition de bandes d’éner-
gie interdites pour les électrons. Dans un semiconducteur ou un isolant, la derniere bande occupée
dénommeée bande de valence est pleine, alors que la bande suivante, appelée bande de conduction,
est vide. Ces deux bandes sont séparées par un écart en énergie (gap en anglais) qui dépend des
atomes composant le réseau cristallin et qui peut étre “direct” ou ”indirect”’. Nous nous intéresse-
rons dans la suite de ce manuscrit & des échantillons & base d’arséniure de gallium (GaAs, structure
blende de zinc) et d’arséniure d’indium (InAs, structure blende de zinc) dont nous donnons dans
la Table 1.1 les énergies des gaps a température ambiante et a température nulle. Le passage d’un
électron de la bande de valence a la bande de conduction correspond aux excitations inter-bande de
plus basse énergie et les valeurs de la Table 1.1 montrent qu’elles correspondent & des excitations
optiques dans le visible et le proche infra-rouge. Dans la suite, nous ne nous intéresserons qu’a des
transitions entre bande de valence et bande de conduction, les structures électroniques de ces deux
bandes étant présentées dans la suite.

Les structures semiconductrices que nous considérerons ici, ont une bande de valence dont la

partie orbitale possede une symétrie L = 1 (état p) et une bande de conduction une symétrie L = 0

1. Nous parlons de semiconducteur a gap direct lorsque le vecteur d’onde correspondant au maximum de la bande

de valence coincide avec celui correspondant au minimum de la bande de conduction.
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T=300K | T=0K
ES28s (eV) 1.43 1.52
Epss (eV) 0.36 0.43

TABLE 1.1 — Valeurs des gaps pour les semiconducteurs GaAs et InAs a température ambiante
et nulle [46].

(état s) [47, 48]. Ces symétries nous renseignent sur le degré de dégénérescence orbitale ainsi que sur
les états quantiques des électrons issus de ces bandes. Une maniere de comprendre ce résultat est de
noter que les fonctions d’onde du réseau cristallin sont issues du recouvrement des fonctions d’onde
des atomes individuels qui le constituent. Cette méthode, dite LCAO pour Linear Combination of
Atomic Orbitals, consiste a chercher la fonction d’onde moléculaire comme combinaison linéaire
des fonctions d’onde atomiques. Comme pour les trois atomes Ga, As et In, le dernier niveau
électronique plein est de symétrie p et le premier vide de symétrie s (la configuration du Gallium
par exemple étant [Ar]4s23d!%4pl), nous retrouvons ces symétries dans les orbitales moléculaires
créées a partir de ces atomes. Nous en concluons que la bande de valence est dégénérée trois fois
et que la bande de conduction ne l’est pas, si nous ne considérons pas le spin des électrons. En
prenant en compte leur spin S = 1/2, les électrons de la bande de conduction, de moment cinétique
orbital L = 0, possedent un moment cinétique total J = L + S = 1/2 avec les deux projections
possibles selon un axe de quantification arbitraire, m; = +1/2. Ceux de la bande de valence, de
moment cinétique orbital L = 1, possédent un moment cinétique total J = 3/2 pour les deux
bandes dénommées I's (voir Figure 1.1) avec les quatre projections possibles m; = £3/2;+1/2,
ou un moment cinétique total J = 1/2 pour la bande dénommée I'7 avec les deux projections
possibles m; = £1/2. Pour la bande de valence, ’axe de quantification est donné par la direction
de croissance des BQ (voir partie 1.2.2.4) puisque c’est la direction dans laquelle les porteurs sont
le plus confinés.

La prise en compte du couplage spin-orbite a pour effet le rejet de la bande I'; correspondant au
moment cinétique total J = 1/2 [47, 48]. Cette bande, a laquelle nous ferons maintenant référence
sous le nom de bande de split-off, se retrouve alors a plus basse énergie que les bandes I's de
0.34eV pour GaAs et de 0.38 eV pour InAs. Il est alors possible de sélectionner expérimentalement
les transitions optiques de plus basses énergies, et nous ne tiendrons plus compte de la présence de

la bande de split-off dans la suite.

1.2.1.3 Méthode k.p

Pour déterminer de maniere quantitative la structure de bandes d’un semiconducteur, nous
devons résoudre I'équation aux valeurs propres (1.2.5) afin d’obtenir les expressions des énergies
E, k. La résolution de cette équation est en général compliquée et nous ne nous y intéresserons
pas, méme si des méthodes telles que celle du pseudo-potentiel ont permis dans les années 1960
de calculer les structures de bande de GaAs et de InAs [49] (voir Figure 1.1 (a)). Dans le travail
présenté dans ce manuscrit, nous étudions les transitions électroniques liées a ’absorption ou a

I’émission d’un photon visible ou dans le proche infra-rouge. La conservation de I’énergie impose
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a) b) AE
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bande de conduction
A J=1/2,mj= +1/2
3 Egep
:
(&)
x . Y
w
= k
A "trous lourds"
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FIGURE 1.1 - (a) Structure de bandes de GaAs calculée par la méthode du pseudo-potentiel [50].
(b) Structure de bandes d’un semiconducteur massif a gap direct (type GaAs ou InAs) autour
de k= 0.T¢, 'y et I's sont les représentations irréductibles des groupes de symétries en théorie
des groupes. Un trou correspond a l’absence d’un électron de valence et ce concept sera introduit

plus précisément dans la partie suivante.

alors que le vecteur d’onde de I’électron auquel nous nous intéressons reste petit devant la taille de
la premiere zone de Brillouin. L’idée de la méthode k.p consiste alors a séparer le Hamiltonien hy

défini Eq. (1.2.4) en deux termes, un en k = 0 et un en k # 0, puis a traiter ce deuxiéme terme en

perturbation.
En utilisant I’expression de 'opérateur impulsion p = —ih@, nous pouvons réécrire fzk donné
par I'Eq. (1.2.4) sous la forme hy = h(k = 0) + W (k) ot
. p?
h(k=0 — 4+ U 1.2.6
(le=0) = P+ U(§), (1.26)
. ki h2k>
W(k) = —Kk.p 1.2.7
(0 = k5 (127

Pour une bande d’indice n non dégénérée en k = 0, la théorie des perturbations non-dégénérées

donne

A 2

) (uno|W (k)|ui,o0)

Enx = Eno+ (unolW(k)|uno) + Z | nE‘ o— Ei |
n,0 — ,0

l#n

A 2
h2k2 h2 Z ’(Un,0|k'p|ul,0>|
2mg  mj Eno—FEo '

l#n k) )

(1.2.8)

ou B, ¢ est Iénergie propre de iz(k = 0) pour le vecteur propre |u, o) et ott nous avons utilisé le fait
que (un,o|k.p|un,0) = 0 puisque l'opérateur p = —ihV change la parité de la fonction d’onde (qui
est de parité donnée) sur laquelle nous I’appliquons. Nous pouvons alors définir la masse effective

m,, d’une bande n non dégénérée en k = 0 comme

2
1 ‘ uno\k pluio)|
— = . 1.2.9
m mo k2 Z Eno— Eip ( )
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Les énergies propres autour de k = 0 ont donc une relation de dispersion parabolique donnée par

%k
E,xn=FE,0+—, (1.2.10)
’ ’ 2m*

n
qui met en évidence le fait que l'interaction de la bande considérée avec les autres bandes a pour
effet de modifier sa courbure.

Si nous nous plagons maintenant dans le cas de bandes dégénérées en k = 0, ce qui est le
cas des bandes I'g, la méthode décrite précédemment ne peut pas étre appliquée puisque I'un des
termes de la somme sur [ dans I’équation 1.2.9 diverge. Il est alors nécessaire d’utiliser la théorie des
perturbation dégénérées qui consiste a traiter de facon exacte les interactions entre les états propres
dégénérés (ceux dont on veut connaitre les nouvelles énergies propres) et a traiter perturbativement
leurs interactions avec les autres états propres. Ce calcul peut étre trouvé dans les références [47, 48],
le résultat étant qu’ici aussi nous obtenons autour de k = 0 une forme parabolique de 1’énergie.

La Table 1.2 donne les valeurs des masses effectives pour des électrons de la bande de conduction
et pour ceux des bandes de valence I's de GaAs. Nous définirons dans la partie suivante, la notion
de trou dans la bande de valence qui correspond a ’absence d’un électron et qui correspond a une

particule de masse et de charge positive.

Particule masse effective
bande de conduction 0.067 mg
bande de valence m; = £3/2 -0.38 my
bande de valence m; = +1/2 -0.086 mg

TABLE 1.2 — Masses effectives des porteurs dans GaAs, mg = 9.11 x 1073 kg étant la masse
de l’électron libre.

Nous venons de voir le résultat suivant : des électrons sans interaction dans le potentiel pério-
dique des ions du réseau cristallin peuvent étre décrits comme des électrons libres au prix d’une
renormalisation de leur masse. Nous verrons dans la suite que ce résultat fondamental nous per-
met de décrire simplement les structures électroniques de systémes confinés tels que les BQ. La
Figure 1.1 (b) montre la structure de bande d’un semiconducteur massif & gap direct (type GaAs

ou InAs) au voisinage de k = 0.

1.2.1.4 Concept de trou

Un semiconducteur dans son état fondamental & température nulle possede N électrons dans la
bande de valence et une bande de conduction totalement vide, comme représenté Figure 1.2 (a).
Exciter ce semiconducteur correspond au passage d’un électron de la bande de valence a la bande
de conduction et il est alors nécessaire de traiter un probleme a N corps : 1 électron dans la bande
de conduction en interaction avec N — 1 électrons de la bande de valence. Ce probleme étant parti-
culierement compliqué, il est utile d’introduire le concept de trou qui consiste a remplacer 1’absence
d’un électron de valence par la présence d’un trou dans la bande de valence. Nous considérons alors
Iinteraction d’un électron dans la bande de conduction avec un trou dans la bande de valence et il

est possible "d’oublier” les autres électrons de la bande de valence.
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Considérons la bande de valence a laquelle nous avons retiré un électron de charge —|q|, de
vecteur d’onde k, d’énergie F,x = E,o + h2k? /2m}; et de moment cinétique m; comme repré-
senté Figure 1.2 (b). Les caractéristiques de la bande de valence sont alors celles de la bande de
valence pleine moins (—|q|,k, Ey,x,m;) et si nous voulons ne pas tenir compte des autres élec-
trons, il faut remplacer la bande de valence avec une place vide par une particule caractérisée
par (||, —k,—Eyx = —Eyo + h2k%/2(—m3), —m;). Cette nouvelle particule, appelé trou, a donc
une charge positive +|q|, un vecteur d’onde —k, un moment cinétique —m; et une masse positive
mjy = —m,, puisque m; < 0. L’énergie et le vecteur d’onde du trou étant opposés a ceux de I’élec-
tron, nous devons inverser les directions des axes dans le diagramme de bande de la Figure 1.2 (c)
lorsque nous parlons de trou dans la bande de valence. Ainsi, un trou minimise son énergie en se
plagant le plus "haut” possible dans la bande valence.

a) E b) E

e e

S

k. k.
L Lol

cSEl 6% O

FIGURE 1.2 - E’quivalence entre l’absence d’un électron dans la bande de valence et la présence
d’un trou de valence. (a) Semiconducteur dans son état fondamental, les N électrons sont dans
la bande de valence. (b) Semiconducteur excité : un électron passe dans la bande de conduction
en laissant N — 1 électrons dans la bande de valence. (¢) Introduction du concept de trou qui

permet “d’oublier” la bande de valence.

1.2.2 Confinement des porteurs : du massif aux boites quantiques
1.2.2.1 Idée générale

Nous avons vu dans la partie précédente comment décrire des électrons sans interaction dans un
potentiel périodique. Nous nous intéressons ici aux systeémes confinés, c’est-a-dire a des systemes
ou les dimensions ont été réduites dans une, deux ou trois directions de I'espace. Nous verrons
dans la partie 1.2.2.4 qu’en pratique, le confinement des porteurs se fait grace a la réalisation
d’hétéro-structures qui consistent en une succession de matériaux semiconducteurs de gap différents
comme schématisé Figure 1.3. Nous rappellons que nous nous plagons autour de k = 0 et nous ne
considerons dans la suite que le minimum de la bande de conduction et le maximum de la bande
de valence, ce qui justifie 'allure du diagramme de bande de la Figure 1.3.

Nous avons vu dans la partie 1.2.1.1 que dans un semiconducteur massif de volume L3, les
fonctions propres sont les fonctions de Bloch et s’écrivent W,, 1(r) = e, y (r)/L%/2. Leur énergie
autour de k = 0, donnée par la méthode k.p (voir partie 1.2.1.3), est de la forme E, x = Ey 0 +
h2k? /2m*. En redéfinissant les énergies par rapport a E, o, ce qui revient a poser E, x — E;, o = ¢k,
nous pouvons écrire W, x(r) = @(r)u, k(r) ou la "fonction enveloppe” ¢i(r) [51] est fonction
propre du Hamiltonien effectif Hog = p2/2m* pour Dénergie propre ex = h2k?/2m*. Dans le cas

d’un semiconducteur massif, ¢y (r) = ¢’**/L3/2 est une onde plane. Si nous considérons maintenant
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FIGURE 1.8 — Réalisation d’une hétéro-structure planaire pour le confinement des porteurs dans

une seule direction : puits quantique de InAs avec des barrieres de GaAs.

une hétéro-structure semiconductrice comme celle schématisée Figure 1.3 et que nous supposons que
les fonctions u, kx sont les mémes dans les deux semiconducteurs!, ¢y (r) est alors fonction propre
du Hamiltonien effectif Hog = p> /2m* + Veone(f) qui prend en compte l'alternance des matériaux
semiconducteurs et donc le confinement des porteurs.

Dans la suite, nous allons dans un premier temps chercher les états propres de ce Hamiltonien
effectif dans le cas d’un puits quantique ou les porteurs sont confinés dans une seule direction de
I’espace, puis nous nous intéresserons au cas des BQ ou les électrons sont confinés dans les trois

directions de ’espace.

1.2.2.2 Puits quantique

Considérons le cas d’un puits quantique de hauteur de barriére fini ou les électrons sont confinés
selon l'axe z (voir Figure 1.3). Nous cherchons les états propres du Hamiltonien effectif Heg =
D?/2m* + Veont(¥) ol Veone(t) = V(2)1. Nous allons commencer par nous intéresser aux états
propres de la bande de conduction. Nous considérons un puits de potentiel tel que V(z) = =V}
pour —d/2 < z < d/2 et V(z) = 0 partout ailleurs comme schématisé Figure 1.4 (a). Dans ce cas,
m* =m} = 0.067mg est la masse effective d’un électron dans la bande de conduction.

L’équation aux valeurs propres ﬁeg Pk = ExPk que nous cherchons a résoudre s’écrit
[E[H (1’, y) + ﬁL(Z) ¢k(x7 Y, Z) - €k¢k($a Y, Z)a (1211)

avec ﬁH (z,y) = p2/2m} +py/2m; et H . (z) = p2/2m?*+V (z). Les solutions de cette équation sont

de la forme

(2, Y, 2) = fi(z,y) x gL(2). (1.2.12)

L’équation de Schrédinger pour la fonction f correspond & un mouvement de I’électron libre dans

1. Cette approximation consiste a considérer que le potentiel periodique est le méme dans les deux semiconducteurs,
c’est-a-dire que le parametre de maille est le méme ainsi que 'intensité du potentiel. Elle suppose aussi que les masses

effectives des porteurs et les constantes diélectriques sont identiques.
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FIGURE 1.4 — (a) Puits de potentiel fini en dimension 1. (b) Résolution graphique des équa-
tions (1.2.16a) et (1.2.16b) : en noir le terme de gauche et en rouge et pointillé rouge les
termes de droite. (c¢) Quantification des niveauzr d’énergie pour les électrons de la bande de
conduction dans le cas d’un puits quantique d’InAs dans GaAs de 10nm. (d) Schéma du niveau
fondamental pour la bande de conduction (T's) et de valence (T's). Les fonctions d’onde de l’état
fondamental de la bande de conduction et de celui de la bande de trous lourds sont tracées en

rouge.

le plan (zy), sa solution est donc une onde plane de la forme

1 1.
fila,y) = ———==e'terthy) = —__ilky-P), (1.2.13)

VL, NI

ou L, et Ly sont les dimensions de la structure semiconductrice dans les directions z et y, k|| est
la composante du vecteur d’onde dans le plan parallele au puits quantique et p = xe; + ye,, ol €,
et €y sont les vecteurs unitaires dans les directions x et y. L’énergie propre associée s’écrit, dans

I'approximation de la masse effective,

(ki) Pk (1.2.14)
€ = . 2.
I 2m

Intéressons nous maintenant aux états propres de H = pﬁ /2m} + V(z) qui correspond a

I’hamiltonien d’un puits de potentiel fini & une dimension. Nous ne chercherons ici que les états liés
(ou confinés) possédant une énergie négative (plus petite que la barriere). En utilisant ’expression
de l'opérateur impulsion en une dimension, I’équation aux valeurs propres s’écrit
d?g;  2m’e,
dz2 h?

ou ¢, est I’énergie propre associée a la partie g, de la fonction d’onde. La résolution de cette

g1 =0, (1.2.15)

équation dans les parties I, IT et III de I’espace (voir Figure 1.4 (a)) et I'utilisation des conditions
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aux limites ¢g; (x — +o00) = 0 permettent de montrer que g, est une onde évanescente dans les
régions I et III mais oscille dans la région II. Les relations de continuité de la fonction d’onde et de
sa dérivée aux interfaces en z = —d/2 et z = d/2 imposent les relations suivantes, entre le vecteur
d’onde k| dans la partie II de ’espace et les différents parametres du probleme en fonction de la

parité de g, dans la partie II :

kid 2miV
tan <§> = ;;;Zio —1 sig'! paire, (1.2.16a)
de o -1 . 11 - .
tan <2> = Wol si g| impaire. (1.2.16b)
Rk

La Figure 1.4 (b) représente, en fonction de k& , la fonction tan(k, d/2) en noire ainsi que le membre
de droite des équations (1.2.16a) et (1.2.16b) en rouge et pointillé rouge respectivement, dans le
cas d’un puits quantique de largeur d = 10nm d’InAs dans GaAs!. Les vecteurs d’onde accessibles
dans le puits sont ceux pour lesquels les courbes se croisent, les énergies possibles pour un électron
dans le puits sont donc quantifiées comme représenté Figure 1.4 (c) et peuvent étre indexées par
un entier n, tel que g,, = —Vo + h2ksz /2m}. L’énergie totale d’un électron dans le puits quantique
est donc la somme de deux termes, I’'un correspondant a 1’énergie cinétique d’un électron libre a

deux dimensions (cf Eq.(1.2.14)), Pautre a I'énergie dans la direction de quantification,
ek = E”(k”) +éen,- (1.2.17)

Nous tragons Figure 1.2.14 (d) les fonctions d’onde (solution de I’équation (1.2.15)) de l'état fon-
damental de la bande de conduction et de celui des trous lourds. Nous constatons qu'un porteur
est bien confiné dans le puits quantique.

Une approche identique pour les électrons des bandes de valence I's aboutit a une conclusion
identique : les énergies accessibles sont quantifiées dans la direction z. Nous constatons que la
dégénérescence des bandes I's en k = 0 est levée puisque 1’énergie de confinement dépend de la
masse effective, nous parlons alors de trous lourds pour la partie m; = +3/2 et de de trous légers
pour la partie m; = £1/2. La Figure 1.5 donne les relations de dispersion autour de k = 0 dans un
plan orthogonal & l’axe z. Dans le cas d’un puits quantique InAs/GaAs, le modele présenté ci-dessus
prévoit un splitting entre la bande de trous lourds et celle de trous légers de Ay, = 21 meV qui est

le bon ordre de grandeur pour ce type de puits quantique [52].

1.2.2.3 Boite quantique

Nous considérons maintenant une BQ, c’est-a-dire un systeme ou les électrons sont confinés
dans les trois directions de I’espace. En premiere approximation, nous modélisons cette boite par
des puits finis de largeur variables (d;, dy et d,) dans les trois directions de ’espace. Dans ce cas,

le Hamiltonien effectif s’écrit

~

Heg = P?/2m" + Veont (F)
= Hy(x)+ Hy(y) + H.(2), (1.2.18)

1. Dans le cas d’un puits quantique formé par I'inclusion d’un semiconducteur A dans un semiconducteur B, il est

communément admis de séparer la différence de gap en 2/3 pour les électrons et 1/3 pour les trous. Pour un puits

quantique de InAs dans GaAs, cela revient a prendre Vp = 2/3 (EgapGaAs - EgapInAs) ~ 730meV.
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électrons de conduction
] =1/2, m, = +1/2

] I
gap
k
A trous lourds
r, hi J=3/2.m = 4372
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r trous légers
8 J=3/2,m =+1/2
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FIGURE 1.5 — Structure de bandes pour les bandes de conduction et de valence au voisinage
de k= 0 dans le cas d’un puits quantique et dans le plan des couches. Le confinement léve la

dégénérescence des bandes I's en k=0 en raison de leur masse effective différente.

ott Hy(a) = p2/2m* + Va(a)l avec o = z,y, 2. Comme dans la partie précédente, V,, vaut —Vj

entre z = —d, /2 et z = d, /2 et zéro ailleurs. La fonction enveloppe s’écrit alors

Or(r,y,2) = gu() X gy(y) X g2(2). (1.2.19)

Comme précédemment, pour a = x,y, 2, les équations aux valeurs propres s’écrivent
Ho(a)ga(@) = aga(a). (1.2.20)
L’énergie totale d’un électron dans la BQ est alors donnée par
Enginyne = Eng + Eny + En, (1.2.21)

avec, en, = Vo+h?*k2_/2m} pour a = z,y, z, les ky, étant solution d’équations du type (1.2.16a) et
(1.2.16b). Les énergies propres sont donc la somme de trois énergies et nous obtenons des niveaux
d’énergie discrets pour une BQ. Ce résultat important va étre mis a profit dans la suite.

Nous constatons que, comme dans le cas d’'un puits quantique, la dégénérescence en k = 0
des bandes I's est levée (voir Figure 1.5) puisque l’énergie de confinement dépend de la masse
effective. Comme nous le verrons dans la partie 1.2.2.4, les BQ ne sont bien sur ni des cubes, ni
des spheres; il existe toujours une direction de quantification privilégiée associée a la direction
de l'espace suivant laquelle la dimension de la boite quantique est la plus petite, la direction de
croissance. Cette direction, qui conduit a 1’énergie de confinement la plus grande, détermine ’axe
de quantification prépondérant pour séparer les trous lourds et légers. Brandt et al ont mesuré en
1992 un splitting trous lourds - trous légers de 'ordre de 30 meV pour des puits quantiques InAs
dans GaAs de quelques mono-couches [53]. Cette valeur est généralement retenue pour les BQ InAs,

leur épaisseur la plus petite étant aussi de quelques mono-couches.
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Dans la suite, nous ne nous intéresserons qu’aux trous lourds, les trous légers étant a des énergies
hors de la plage étudiée. Néanmoins, il est parfois nécessaire de considérer le mélange de bande trous
lourds - trou légers, comme par exemple dans I’étude de la polarisation de la luminescence émise
par une BQ [54]. De plus, le modele simple du puits carré utilisé précédemment a tendance a
surestimer la valeur des énergies de confinement car dans la réalité, les puits de potentiel ne sont
sont pas abrupts. C’est pourquoi de nombreuses modélisations ont été réalisées en prenant une
forme de potentiel plus proche de la réalité!', par exemple des boites en forme de lentille ayant une
symétrie de révolution autour de laxe de croissance z, et dont les dimensions dans le plan (zy)
sont tres supérieures a celle dans la direction z [55, 56].

Pour finir, nous donnons de gauche a droite Figure 1.6, la forme de la densité d’états p(E) dans
les cas du matériau massif, du puits quantique, du fil quantique et de la BQ. Il s’agit d’une quantité
importante qui intervient dans ’absorption optique des structures semiconductrices et qui dépend
fortement de la dimensionnalité du systéme.

x En Pabsence de confinement, la densité d’états électroniques est de la forme p(E) = VE.

* Avec un confinement dans une direction de l'espace (puits quantique), les électrons sont
libres dans les deux directions restantes de ’espace avec une densité d’états constante. La
quantification des niveaux d’énergie dans la direction de confinement donne la structure en
marche d’escalier.

* Avec un confinement dans deux directions de 'espace (fil quantique), les électrons sont
libres dans une seule direction avec une densité d’état en 1/v/E. Le confinement dans les
deux autres directions conduit a la forme de densité d’états présentée sur la figure.

* Avec un confinement dans les trois directions de 'espace (BQ), I’énergie est quantifiée dans

ces trois directions et nous avons des niveaux d’énergie discrets.

p(E) 3D p(E) 2D p() 1D p(E)  OD
A A A A
>E ]lo 1:51 ﬁz >E EE 5 oL

FIGURE 1.6 — Evolution de la densité d’états électroniques en fonction de la dimensionnalité du

systéme.

1.2.2.4 Croissance épitaxiale de boites quantiques

Nous venons de montrer que le confinement des porteurs permet de quantifier le spectre d’énergie.
Un tel potentiel de confinement peut étre réalisé grace a la croissance d’hétérostructures ou des
matériaux de gap différents sont empilés. La différence de gap crée alors un puits de potentiel

dans la direction de ’empilement. Pour fabriquer des BQ), il est en fait nécessaire de réaliser une

1. Ces potentiels peuvent étre déterminées grace & des images de microscopie (AFM, STM...)
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FIGURE 1.7 - (a), (b) et (c) Différentes étapes de la croissance de BQ auto-organisées
d’InAs/GaAs. (d) Allure des bandes de valence et de conduction pour une inclusion d’InAs
dans GaAs suivant laze de croissance. (e) Image AFM d’ilots d’InAs sur un substrat de GaAs
avant dépot de la derniére couche de GaAs, réalisé au Laboratoire de Photonique et Nanostruc-
tures par J.M. Moison et al [57]. (f) Image STM d’une coupe de BQ aprés dépot de la derniére
couche de GaAs [58].

inclusion nanométrique d’un semiconducteur de "faible” gap dans un autre de "grand” gap, comme
schématisé Figure 1.7.

Nous détaillerons dans la partie 2.2.3 la structure complete des échantillons utilisés durant cette
these. Nous ne donnons ici que le principe de croissance des BQ d’InAs/GaAs, fabriquées par
épitaxie par jets moléculaires (EJM) au Centre de Nanosciences et de Nanotechnologies (C2N) par
I’équipe d’Aristide Lemaitre. Au cours de la croissance de couches d’InAs sur GaAs, des contraintes
apparaissent a l'interface des deux matériaux, dues a la différence de parametre de maille (apmas =
1.07 agaas). La relaxation de ces contraintes donne naissance aux BQ. Ce mode de croissance,

appelé Stranski-Krastanov [21], se résume en trois étapes schématisées Figure 1.7 (a), (b) et (c).

1. Une couche d’'InAs est déposée par EJM sur du GaAs (Figure 1.7 (a)). Tant que I’épaisseur
reste inférieure a une épaisseur critique de l'ordre de 1.7 monocouches, la maille d’InAs

s’adapte a celle de GaAs et des contraintes s’accumulent.

2. Lorsque I'épaisseur atteint 1’épaisseur critique, les contraintes relaxent et des ilots nanomé-
triques d’InAs se forment, répartis aléatoirement sur la couche d’InAs (Figure 1.7 (b) et (e)).
Ces ilots sont de forme conique, leur rayon a la base est d’environ 20nm et leur hauteur
est de l'ordre du nanometre. La monocouche restante forme une sorte de puits quantique

communément appelée couche de mouillage (wetting layer en anglais).

3. Pour finir, une couche de GaAs est déposée sur le plan de boites. Cette couche encapsule les

ilots d’InAs qui prennent alors la forme de cones tronqués (Figure 1.7 (c) et (f)).

Un parametre important lors de 1’étude expérimentale de BQ est la température. En effet, la

température controle la longueur d’onde thermique de de Broglie Ay, des porteurs, et il n’est possible
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d’observer des effets quantiques liés a la discrétisation de la structure électronique, seulement si
Aen est plus grande que la taille caractéristique du confinement. Pour un électron dans la bande de
conduction, A\, vaut environ 5nm a 300 K et 30nm a 10K et au vu des dimensions des boites, nous
constatons qu’il est nécessaire de travailler a des températures cryogéniques si nous souhaitons
observer des phénomeénes quantiques liés au confinement des porteurs. De plus, ’écart entre les
deux niveaux de plus basse énergie de la bande de conduction étant de 'ordre de 10 meV, il est
important de travailler a une température de ’ordre de 10 K pour ne pas peupler thermiquement

les états excités de la boite.

1.2.3 Paires électron-trou
1.2.3.1 Paire électron-trou en interaction dans un semiconducteur massif

Nous avons vu dans la partie 1.2.1.4 qu’une excitation dans un semiconducteur correspond a
créer une paire électron-trou. L’électron et le trou étant des particules chargées, elles interagissent
par linteraction coulombienne. Le probléeme est trées semblable a celui de ’atome d’hydrogene, a
la différence que Iinteraction coulombienne est réduite par la constante diélectrique’ du semicon-
ducteur 5. ~ 10 [59], et que les masses des porteurs sont différentes de celles des porteurs libres.
Nous parlons alors de paire électron-trou corrélée ou d’exciton de Wannier, exciton dont la distance
électron-trou correspond a plusieurs mailles du réseau cristallin. A cause de l'interaction coulom-
bienne, les fonctions propres ne se factorisent plus en une partie électronique et une partie trou. Les
nouveaux états propres du systeme, notés Vi, , (re,rp), sont solutions de 'équation aux valeurs

propres I;TX\Ikakh(re, ry) = (Ekekh — Egap) Uy, k, (re,Tp) Ol fIX s’écrit
p. . P ¢

Hy = e _ .
2my  2m;  Amegego|re — T

(1.2.22)

En passant dans le référentiel barycentrique en définissant les coordonnées du centre de masse et
relative, R = (m}r. + mjry)/(m; +mj) et r = r, — 1), Hx se sépare en deux contributions, une

pour le mouvement du centre de masse et une pour le mouvement relatif :

.9 R
N P p2 q2

Hy = _
X 2M;}+2LLX degeeo|r|’

(1.2.23)

ou Mx =mg +mj et ,u)_(l =m} 1+ mz_l et ot P et P sont les opérateurs impulsions associés au
mouvement du centre de masse et au mouvement relatif respectivement. Nous constatons alors que
k. et kj, ne sont pas de bons nombres quantiques et nous indexerons dans la suite les fonctions et
les énergies propres de Hy par les indices Q et v, Q étant le vecteur d’onde du centre de masse et
v un indice faisant référence au mouvement relatif. Les fonctions propres ¥q ,(R,r) se factorisent
alors en une partie reliée au mouvement du centre de masse et une partie reliée au mouvement

relatif,

Yqu(R,r) = pq(R) fy(r). (1.2.24)

1. Cette constante diélectrique est due au fait que les électrons de la bande de valence ne peuvent étre totalement

oubliés malgré 'introduction du concept de trou. Il existe en réalité un écrantage de l'interaction coulombienne di &

la présence des autres électrons.
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Le mouvement du centre de masse étant libre dans les trois directions de l’espace, les énergies
propres sont de la forme Fgq = ﬁ2Q2/2M x et les fonctions propres sont des ondes planes qui
s'écrivent pq(R) = e"@R/L3/2. Pour le mouvement relatif, f,(r) est fonction propre de Hyo =
p?/2ux — q*/Ameseeo|r|. Elle se sépare en une partie radiale et une partie angulaire, la partie
angulaire correspondant aux harmoniques sphériques [60]. Les énergies correspondant & des états

liés sont négatives et quantifiées,

2
Ry px [ 4
E,=—— Rx = —— ~ 1lmeV. 1.2.25
" n2 Ve X 2h2e2. \ drmeg e ( )
Les énergies propres d’un exciton dans un semiconducteur massif s’écrivent donc finalement
2Q? Ry

Il existe aussi des états d’énergie positive, appelés états de diffusions, correspondant a des états
ou la paire électron-trou se disloque. Il est possible de définir le rayon de Bohr de I’exciton qui
correspond & la taille caractéristique de la paire électron-trou pour un exciton dans un état lié.

Pour le niveau le plus bas, il s’écrit

h2eqc 4
ax = 7720, (1.2.27)
px g

Dans des semiconducteurs tels que GaAs et InAs, ax ~ 25nm : la paire électron-trou est délocalisée
sur quelques dizaines de mailles du réseau cristallin. Notons aussi que ’énergie de Rydberg de
I’'exciton Rx est inversement proportionnelle au carré de son rayon de Bohr ax : plus I'exciton est

étendu, plus son énergie de liaison est faible.

1.2.3.2 Paire électron-trou en interaction dans des structures confinées

Considérons maintenant le cas d’un exciton dans une structure confinée telle qu’un puits ou une
BQ. Pour des puits, tels que ceux présentés dans la partie 1.2.2.2, I’énergie totale de I'exciton est
de la forme (1.2.17)

R Q3+ Qp)
En,nQO = Egap + # + Econfh — ECoul,n, (1.2‘28)

My ng nh
ol le deuxieme terme correspond a I’énergie du centre de masse associée au mouvement libre dans
le plan (xy). Le troisieme terme E;‘énflg, correspond & ’énergie de confinement de ’électron et du
trou et les nombres quantiques n¢ et ni‘ correspondent aux différents niveaux électroniques du puits
dans lesquels se trouvent 1’électron et le trou. Finalement, le dernier terme définit ’énergie de liaison
de l'exciton en deux dimensions, le nombre n caractérisant les différents niveaux électroniques du
systeme hydrogénoide.
Dans le cas d'une BQ), les porteurs sont confinés dans les trois directions de I'espace et 1’énergie
totale d’une paire électron-trou est de la forme
By, = Bgap + ES2 — Ecoul, (1.2.29)
o n®h = (ni’h,nfjh,n?h) sont les indices de quantification des porteurs et Fcgyu €st une énergie

positive due a l'attraction coulombienne entre 1’électron et le trou. Il est important de noter que
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le confinement des porteurs sur une taille nanométrique, inférieure a la taille du rayon de Bohr de
I’exciton dans le matériaux massif, fait que 'interaction coulombienne n’est plus la raison principale
de la liaison entre porteurs. Les niveaux discrets dus au confinement sont simplement “habillés” par
I'interaction coulombienne et nous ne pouvons plus parler d’exciton. C’est la raison pour laquelle
dans la suite de ce manuscrit nous utiliserons le terme de paire électron-trou. La Figure 1.8 donne
I’allure de I’énergie de liaison d’une paire électron-trou en fonction de la taille du confinement dans
le cas de barrieres de potentiel infinies. Dans la limite ou les porteurs ne sont pas confinés, ’énergie
de liaison tend vers celle de I’exciton, alors que pour une taille de confinement tendant vers zéro,

I’énergie de liaison diverge puisque la distance entre 1’électron et le trou tend vers zéro.

6eh

FIGURE 1.8 — E'nergie de liaison d’une paire électron-trou en fonction de la taille du confinement

dans le cas de barrieres de potentiel infinies.

Pour conclure, nous venons de montrer qu’une paire électron-trou dans une BQ a une structure
électronique discréte correspondant a des raies de luminescence fines. Dans la suite, nous verrons
que ces raies sont élargies d’environ 1 peV par leur temps de vie radiatif et nous étudierons en détail
les autres sources d’élargissement dues aux processus de décohérence liées a l'interaction de la BQ
avec la matrice solide environnante. Nous modéliserons une BQ par un systéme a deux niveaux,
|0) et | X), ou |0) correspond & la boite dans son état fondamental (i. e. pas de paire électron-trou)
et |X) a létat excité de plus basse énergie (i.e. une paire électron-trou dans 1’état de plus basse

énergie).

1.2.4 Structure fine des états de paire électron-trou

Nous avons vu dans la partie 1.2.2 que le confinement des porteurs entraine le rejet de la bande
de trous légers vers les hautes énergies et qu’il est possible de ne considérer que la bande de trous
lourds de moment cinétique m; = £3/2. Une paire électron-trou sera donc la combinaison d’un
trou lourd (£3/2) et d’un électron de la bande de conduction de moment cinétique di seulement &

son spin +1/2. Nous avons alors quatre états possibles pour cette paire (voir Figure 1.9) :

|+2) =]+ %; —i—l) de moment cinétique total m; = +2,

o |+1)=|+ 5, 5) e moment cinétique total m; = +1,
o |—1)=|- % %) de moment cinétique total m; = —1,
o |—2)=|—3;—3) de moment cinétique total m; = —2.
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FIGURE 1.9 — Structures électroniques possibles d’une paire électron-trou dans une BQ). Les
paires de moment cinétique total £1 (a et b) sont couplées a la lumiére alors que celles de

moment cinétique total £2 (c et d) ne le sont pas.

Les états | £1) sont couplés a la lumiere alors que les états |4-2) ne le sont pas puisque U'interaction
lumieére-matiére doit conserver le moment cinétique (celui des photons étant 0; =1). Nous parlons
alors de paire électron-trou noires et brillantes, les paires brillantes étant couplées a des photons

de polarisation o4 ou o_.

A priori, ces quatre états sont dégénérés en énergie comme schématisé Figure 1.10 (a). Cepen-
dant, nous avons déja mentionné que le concept de trou pouvait étre un peu brutal dans le cas de
certains effets physiques, tel que 'existence d’une constante diélectrique du semiconducteur &4, qui
nécessite la prise en compte de l'intégralité des excitations possibles de la bande de valence pour
pouvoir étre expliquée. Aussi, I'interaction coulombienne interbande (aussi appelé échange électron-
trou) est a l'origine de la levée de dégénérescence des paires électron-trou noires et brillantes [59],
comme représenté Figure 1.10 (b). L’idée est que les paires électron-trou brillantes étant couplées a
la lumiere, des processus d’absorption et émission de photons virtuels existent, conduisant a décaler
les états brillants vers les hautes énergies. Dans le cas des BQ, cet écart en énergie a été mesuré
de lordre de la centaine de peV [61]. Une manifestation courante de la présence des excitons noirs

est lexistence d’un temps long dans la décroissance de la population de ’état excité, puisque les

a) \fz> =1y +1) \+z> b)) |-U 4D 0 oy
\17/ \/ - \
\ V3 AN’y
o) 0) |0
Sans interaction Interaction coulombienne Boite anisotrope

interbande

FIGURE 1.10 — (a) Paires électron-trou résultant d’un trou lourd de moment cinétique +3/2
et d’'un électron de la bande de conduction de moment cinétique £1/2. Les états | £ 1) de
moment cinétique total £1 sont couplés a la lumiére et sont appelés brillants alors que les états
| £2), appelés noirs, ne le sont pas puisque leur moment cinétique vaut £2. (b) Levée de la
dégénérescence des états noirs et brillants par Uinteraction coulombienne interbande. (¢) Levée
de la dégénérescence des états | += 1) due & anisotropie de la boite, les nouveaux états propres
sont polarisés linéairement.
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états noirs peuvent servir de "réservoir” pour les paires électron-trou [62, 63]. Un autre effet re-
marquable est la prédiction d’'un condensat noir d’excitons [64, 65], mis récemment en évidence
expérimentalement par le groupe de F. Dubin a 'INSP [66, 67, 68].

Si nous considérons maintenant des BQ avec un potentiel de confinement anisotrope, di par
exemple a la forme elliptique de la base de la boite, il est possible de montrer que la dégénérescence
des états brillants est levée [61], comme le montre la Figure 1.10 (c¢). Les nouveaux états propres
étant des combinaisons linéaires de | £ 1), ils sont couplés a des photons polarisés linéairement,
comme nous le mettrons en évidence expérimentalement dans la partie 2.3.2. Cette structure fine
des états brillants est caractérisée par un écart en énergie (splitting de structure fine) qui dépend de
la forme du potentiel de confinement de la boite et, pour les boites auto-organisées d’InAs/GaAs,

peut prendre des valeurs de quelques dizaines a quelques centaines de peV [61, 69, 70].

1.2.5 Etats multi-chargés d’une boite quantique

Nous nous sommes intéressés jusqu’a présent au cas d’une boite avec une seule paire électron-
trou. Pour finir cette partie sur les états électroniques, nous allons discuter rapidement les propriétés
d’une paire avec un électron ou un trou supplémentaire, ou de deux paires comme représentées sur
la Figure 1.11.
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FIGURE 1.11 — (a) Les différents états possibles pour une paire plus un porteur dans une BQ,
gauche chargés négativement (X~ ) et & droite chargés positivement (Xt). (b) Etat pour deux

paires dans une BQ).

1.2.5.1 Trio

Nous appelons trio (et pas trion) une paire électron-trou dans une BQ a laquelle un électron ou un
trou a été ajouté par injection électrique ou dopage résiduel (voir Figure 1.11 (a)). Dans le premier
cas la boite est chargée négativement et nous noterons le trio X —, dans le deuxieme elle est chargée
positivement et nous noterons X . Le principe de Pauli imposant que deux fermions ne peuvent
se trouver dans le méme état quantique, deux porteurs occupant le méme niveau électronique sont
nécessairement de spins opposés et les trios sont systématiquement couplés a la lumiere. Bayer et al
ont montré que pour un trio, 'interaction coulombienne interbande disp