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RESUME

Les lasers a semi-conducteurs, 4 base d'InGaAsP, sont d’une grande importance dans les
systémes de communication. Par un choix approprié de la composition en élément III-V,
on peut obtenir des lasers qui émettent sur une gamme de longueurs d’onde allant de 0.92
um jusqu’a 1.68 ym. Sachant que les longueurs d’onde de 1.3 um et de 1.55 um sont la
moins dispersée et la moins absorbée par les fibres optiques, on voit aisément I’utilité des

quaternaires d’InGaAsP.

Aussi bien des études expérimentales que théoriques indiquent que les propriétés
structurales, optiques et de transport des porteurs sont i ’origine des performances
limitées des lasers & semi-conducteurs. La largeur de bande de modulation record,
récemment rapportée, est trés inférieure a ce qu’on prévoit théoriquement. Il est donc
clair qu'une amélioration des performances des lasers 4 semi-conducteurs demande une
compréhension plus approfondie de leurs propriétés et de la dynamique de relaxation et

de transport des porteurs.

Nous nous proposons de contribuer a I’étude des processus de relaxation, du transport
vertical et de la capture des porteurs dans des structures lasers 4 puits quantiques

multiples d’InGaAsP-InP. La dynamique ultra-rapide des porteurs ainsi que certaines
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caractéristiques optiques et structurales sont investiguées par les techniques suivantes: (i)

la photoluminescence en régime continu, (ii) la photoluminescence résolue en temps et

(iii) la diffraction de rayons X de haute résolution.

Nos résultats, obtenus par photoluminescence en régime continu, montrent que la
diminution du gap accompagnant une augmentation de la température du réseau est le
résultat de deux processus compétitifs et opposés. Des fluctuations dans les épaisseurs
des puits quantiques ou dans celles des barriéres causent une augmentation du gap a
mesure que la température du réseau augmente, agissent ainsi contre le phénoméne
typique de diminution du gap. D’une étude de I'évolution de [I'intensité de
photoluminescence en fonction de la densité d’excitation, nous avons identifié différents
processus de relaxation et de recombinaisons. A basse densité d’excitation, les porteurs
se recombinent essentiellement de fagon radiative. Toutefois, nous avons noté que les
effets d’'une inhomogénéité de composition et/ou des fluctuations des épaisseurs des
couches de la région active ou toute imperfection d’interface sont non négligeables dans
ce régime d’excitation. L’existence de tels phénoménes, crée des centres de piégeage des
porteurs qui réduisent le taux de recombinaisons radiatives. Au fur et & mesure que la
densité d’excitation augmente, les centres de piégeages se saturent et leurs effets
diminuent. Quant au régime de fortes densités d’excitation, nous avons observé par les
deux techniques optiques, que les recombinaisons Auger, I’échappement de porteurs des
puits quantiques, le remplissage de bandes, Ia notion de porteurs et de phonons chauds et

I’écrantage des interactions électron-phonon sont des mécanismes de grande influence sur



la dynamique des porteurs. En effet, le taux de relaxation des porteurs est fortement
réduit et 1’efficacité de capture des porteurs par les puits quantiques est sévérement
diminuée. Le temps de vie des porteurs augmente. Une telle conséquence ne fait que

diminuer la largeur de bande de modulation d’un laser.

Par photoluminescence résolue en temps, nous avons identifié des signatures de transport
et de capture des porteurs. Selon les conditions expérimentales de température de réseau,
de longueur d’onde d’excitation et de densité d’excitation, les temps de transport et de
capture varient entre ~ 4 ps et 15 ps et ~ 3 ps et ~ 6 ps, respectivement. Ces temps sont
jugés trés élevés pour avoir une large bande de modulation. Finalement, nous avons
montré que la température effective des porteurs augmente avec la diminution de la
longueur d’onde d’excitation. Ce phénoméne combiné au fait que le supplément
d’énergie transféré 4 un électron augmente avec I’augmentation de ’énergie d’excitation,
nous avons observé un retardement (de ~3 ps) dans la montée de la photoluminescence
des puits quantiques. Ce phénoméne est fort probablement di & un aller et retour

d’électrons entre les vallées Cet L.

La diffraction de rayons X de haute résolution nous a permis de caractériser
structurellement parlant, les hétérostructures lasers a puits quantiques multiples. Nous
avons évalué les compositions des différentes couches dans les trois structures, ainsi que
les contraintes qui leur sont associées. Les valeurs trouvées, expérimentalement et par

simulations des spectres de diffraction, différent quelque peu de ce qu’on visait obtenir au



moment de la croissance des structures. Toutefois, le profil des spectres de diffraction
de rayons X ainsi qu’un temps de vie variant d’une nanonseconde a 1.5 ns, montrent que

ces lasers sont d’une bonne qualité.



ABSTRACT

Semiconductor lasers are critically important elements in optical communications
systems because of their small size, high power, ease modulation and their potentially
low cost because the entire laser can be fabricated using planar processing. InGaAsP
devices operating at wavelengths of 1.3 and 1.55 pum are most suitable for fiber optic
links. In Fact, InGaAsP affords the possibility of freely choosing the band gap by
varying the composition in a range suitable for various applications. Consequently, the
quaternary InGaAsP was the subject of numerous investigations in recent years. Yet,
there are a number of physical processes limiting the performance of based
semiconductor lasers on which relatively little is known. Carrier capture mechanisms
play a crucial role in determining the performance of quantum well based devices such as
lasers and intersubband photodetectors. As an example, a higher gain in a quantum well
laser lowers the threshold current and a long carrier lifetime improves the responsitivity
of a detector. A higher modulation bandwidth of a semiconductor laser will allow a full
use of the large fiber optic bandwidth, which is underutilized in today’s installations. Itis
obvious that under direct modulation at high frequency, the laser should translate as fast
and precisely as possible the temporal variation of the modulation into a corresponding
intensity variation of its emitted light. Thus, in MQW laser structures, the highest

attainable bit rates depend on carrier dynamics.
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To remedy the situation, one witnesses a sustained effort in improving the high-speed
performance of semiconductor lasers and amplifiers based on these materials.
Notwithstanding the large number of experimental and theoretical efforts made so far, the
physical mechanisms involved in carrier dynamics in multiple quantum wells are not yet
well understood. In this work, optical and structural properties as well as vertical
transport of three different heterostructures grown by metalorganic vapor phase epitaxy
and emitting at 1.33 um and 1.55 um have been studied using continuous wave and time-

resolved photoluminescence and high-resolution x-ray diffraction.

For the continuous wave photoluminescence measurements, the overall observed red shift
with increasing lattice temperature is interpreted as resulting from two opposite and
competitive processes: band-gap shrinkage (dominant) and blue shift caused by
fluctuations in the QW layer thickness across the lateral sample direction. In the
observed full width at half maximum, we identified a component of ~ 8 meV as a
contribution from longitudinal optical phonons. Moreover, at high excitation densities, it
is shown that carrier spillover and Auger recombination are the major mechanisms
limiting the quantum efficiency. For time-resolved photoluminescence measurements
and in the initial regime following the excitation, high effective carrier temperatures Tc
different from the lattice temperature are reported. A significant signatures of carrier
transport and carrier capture are observed with characteristic times ranging from ~ 4 to ~
15 ps and from ~ 3 ps to ~ 6 ps, respectively, depending on lattice temperature and the

excitation density. Carrier cooling rates are discussed in terms of concurrent and



opposite scattering mechanisms. In fact, it is found that the effect of the electron—
electron, elcctron-hole, hole-hole, and screened carrier-phonon interactions on the ultra-
fast relaxation of photo-excited carriers in the active region are very important.
Especially, screening considerably weakens the electron—phonon interactions compared
to the hole-phonon interactions. On decreasing the excitation wavelength, the rise times
of the quantum wells and the confinement region increase slightly (~3 ps). The observed
difference is attributed to a I'-L electron transfer induced by a higher initial carrier
temperature, which is associated with the shorter excitation wavelength. Depending on
measurement conditions, carrier lifetime ranging from 1 ns to 1.5 ns was observed. This
is an indication of good quality samples, which was confirmed by high-resolution x-ray
diffraction. The later technique allowed us to estimate the compositions of the different
layers and the associated strains. An attempted correlation between the information
obtained from the three techniques, regarding carrier dynamics and structural

characteristics, is given.
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INTRODUCTION

Un systtme de communication de longue distance requiert un laser émettant & une
longueur d’onde la moins dispersée (1.27-1.32 um) ou la moins absorbée (1.3 um ou 1,55
um) par une fibre optique. Ce laser doit avoir une haute puissance et un grand rapport
signal/bruit. De plus, 1a demande sans cesse croissante en matiére de rapidité de transfert
de données exige une dynamique des porteurs de plus en plus rapide. D’un autre coté,
dans le but de réduire les effets indésirables qu’accompagnent le réchauffement d’un
laser, le courant seuil de ce dernier doit étre faible. De plus, visant a exploiter pleinement
la large bande que possédent les fibres optiques, on souhaite augmenter de plus en plus le
nombre d’ondes qui y sont transmises. Pour atteindre cet objectif, I’étalement en
fréquence de la raie d’émission d’un laser doit étre trés étroit. A cause de telles
exigences, I’optimisation de la technologie de fabrication des lasers et de leurs propriétés

optiques et de transport est devenue un champ de recherche trés important.

Des hétérostructures a base de semi-conducteurs III-V sont d’une grande importance dans
la fabrication de composants opto-€lectroniques. En effet, I'In;.«GazAs,P,., est un alliage
quaternaire ayant un gap direct. On peut I'utiliser comme commutateur de trés haute
vitesse, source de lumiére (laser) ou détecteur aux longueurs d’ondes des

communications sus-mentionnées. L’ajustement de son gap se fait par un choix judicieux



de la composition (x,y) en éléments ITI-V. En respectant la condition d’accord de mailles
avec de I'InP (y = 2.2 x), la longueur d’onde d’émission de 1'In;.sGazAs,P)., peut étre
accordée de fagon continue de A = 0.92 um jusqu’a A =1.68 um [1]. Ces longueurs

d’ondes s’obtiennent par une variation continue de la composition (x, y)dey=0ay=1.

Les efforts de recherche déployés dans les domaines théorique et expérimental ont réalisé
beaucoup de progres en ce qui concemne les performances des lasers. Toutefois, compte
tenu des nécessités grandissantes de notre époque, nous sommes constamment appelés a
améliorer d’avantage ces performances qui n’ont d’ailleurs pas atteint les prédictions
escomptées théoriquement. En effet, la largeur de bande de modulation record n’est que
de 20 GHz pour des diodes & base d’InP [2] et de 40 GHz pour de I'InGaAs [3]; alors
qu’en théorie on prévoit pouvoir atteindre des largeurs de bande de modulation allant de
60 a 90 GHz [4, 5]. Dans le but de réduire I'écart entre la théorie et la réalité
expérimentale, les chercheurs se sont penchés a investiguer les processus physiques qui
posent la limite ultime de la fréquence de modulation des lasers 2 puits quantiques. Il est
évident qu’on cherche 2 savoir de quoi dépend la fréquence de modulation et comment

faire pour ’augmenter. La fréquence des oscillations de relaxation est donnée par

f =—2ir-‘/v' (9g/dn)S(}/z,); ol v est la vitesse de groupe dans la cavité, (9g/dn) est le

gain différentiel, S et 1, sont la densité de photons et leur temps de vie respectivement [6-
14]. La largeur maximale de la bande de modulation pour un laser 4 semi-conducteur est

proportionnelle & f,z.



Afin d’augmenter la densité de photons et de réduire le temps de vie on se doit
d’améliorer le confinement des modes optiques et d’utiliser une cavité la plus courte
possible, respectivement. Toutefois, méme si ces conditions plus ou moins sont
satisfaites, la fréquence de modulation des lasers n’a toujours atteint le niveau souhaité.
Récemment, de nombreux groupes de recherche ont investigué des processus physiques
qui pourraient &tre A I'origine de la limitation de la largeur de bande de modulation des
lasers. Les processus les plus importants ainsi que les paramétres qui leur sont associés
sont: (a) Le coefficient du gain optique non linéaire qu’on attribue a des phénomenes de
saturation du gain tels que le brillage de trou (spectral hole buming) [15-21], ou a des
ondes stationnaires dans la cavité résultantes de la formation d’un réseau diélectrique [22-
24]; (b) le transport des porteurs (20, 25-32] incluant leur passage par effet tunnel d’un
puits 2 un autre [27], leur capture par les puits et leur transfert entres puits et barriéres
(33-36]; (c) le réchauffement dynamique des porteurs qu’on attribue au “pompage”
optique [37-51), aux processus d’émissions spontanée et stimulée [19, 42, 43], a
’absorption de porteurs libres [42-44], A I'absorption & deux photons [45] et aux
processus Auger [46-50]. La majorité de ces phénoménes ont pour effet de réchauffer les
porteurs. On parle alors de distributions de porteurs chauds et de phonons chauds [41,

44, 52].

Par ailleurs, les techniques de croissance par épitaxie d’hétérostructures laser ont
beaucoup évolué ces derniéres années. Par conséquent, la conception d’un profile

particulier de bandes d’énergie est devenu possible. De tels accomplissements ont incité



les scientifiques a développer de nouvelles idées afin d’améliorer les performances des
lasers. En effet, 1’'usage de la notion de contrainte compressive dans les hétérostructures
laser s’est avéré bénéfique. En général, les scientifiques sont d’accord sur le fait qu’une
contrainte compressive réduit la densité d’états dc la bande de valence induisant ainsi,
une réduction du courant seuil d’émission laser et des recombinaisons Auger et une

augmentation du gain différentiel (dg/dn)[53-59). Il en résulte que la vitesse des

porteurs et conséquemment, la bande de modulation du laser doivent augmenter. D’un
autre cdté, quelques groupes de recherche ont rapporté qu’un dopage du type p des

régions de confinement réduit le temps de transport des porteurs [60-62].

En dépit des progrés scientifiques énormes, les performances des lasers demeurent
controlées par une dynamique de porteurs qui n’est pas complétement élucidée. La
compréhension des facteurs qui limitent la fréquence de modulation et la connaissance
détaillée des processus de transport et de capture (par les puits) sont alors d'une grande
importance pour la conception de composants opto-€lectroniques ou photoniques ultra

rapides.

La surface, lieu des contacts électriques ou d’excitation optique, est généralement située &
quelques microns des puits quantiques. Les porteurs générés dans cette surface diffusent
vers les puits quantiques. Arrivés au-dessus des puits, ces porteurs relaxent en perdant de
I’énergie avant d’étre capturer par les puits. Tang et collaborateurs ont démontré que le

taux d’injection des porteurs dans les puits quantiques diminuait avec la largeur des puits.



Deveaud et collaborateurs [63], expliquaient ce comportement par le fait que la
probabilité d’émission de phonons par les porteurs diminuait avec la largeur du puits.
Quelques années plus tard, d’autres études ont rapporté des résultas forts différents. En
effet, Lo et collaborateurs [64] affirmaient que dans certaines conditions, le taux de
capture des porteurs augmentait avec la largeur du puits. Tandis que des résultats
d’autres groupes de recherche, montrent une indépendance du taux capture par rapport a
la largeur du puits [65]. Ces résultats forts différents pourraient s’expliquer par des
qualités d’échantillons fort différentes. Du coté théorique, Brum et Bastard [66] ont
introduit un modéle quantique qui prédisait des oscillations du taux de transitions en
fonction de la largeur du puits. Toutefois, 3 notre connaissance, aucune mesure
expérimentale n’a pu observer de telles oscillations. Une étude des interactions €lectron-
€lectron et électron-phonon a démontré que les oscillations du temps de capture en

fonction de la largeur du puits sont fortement atténuées lorsque la densité de porteurs est

élevée [67).

Les performances d’un laser (largeur 3 mi-hauteur de sa raie d’émission, sa bande de
modulation, son courant seuil, le rapport signal/bruit, la puissance a sa sortie) dépendent
étroitement des qualités structurales des couches qui le constituent et des propriétés
optiques et de transport des porteurs dans ces couches. Dans cette thése, nous nous
proposons d’étudier les processus de relaxation des porteurs et d’évaluer les temps de
transport et de capture des porteurs dans trois structures lasers i puits quantiques

multiples, émettant 4 des longueurs d’ondes utiles pour les communications optiques



(1.33 ym et 1.55 pm 2 la température ambiante). Ces mécanismes physiques sont, i notre
avis, a |'origine de la limitation des performances d’un laser. Un premier caractére
original de nos recherches consiste a choisir des longueurs d’ondes d’excitation de fagon
3 inclure ou a exclure des temps associés au transport de porteurs et/ou a leur transfert
entre les vallées subsidiaires de la bande de conduction, I'-L. De plus, nous effectuerons
une caractérisation structurale des trois hétérostructures a l'aide de la diffraction de
rayons X de haute résolution. Une cormélation entre les résultats de cette caractérisation
structurale et ceux obtenus par des techniques d’investigations optiques
(photoluminescence standard et photoluminescence résolue en temps) constitue un autre

élément original de nos recherches.

Dans le chapitre 1, nous décrivons briévement certaines propriétés des structures laser a
puits quantiques. Il s’agira essentiellement de mettre en relief certains effets de
confinement sur les bandes d’énergie et le degré de liberté de mouvement des porteurs
dans de telles structures. Nous parlerons des processus de relaxation des porteurs en
précisant, dans la mesure du possible, leurs échelles de temps. Certains mécanismes qui
ralentissent les processus de relaxation seront aussi discutés. Le chapitre 2 est consacré a
la description détaillée des trois structures laser 2 puits quantiques multiples que nous
avons étudiées et des techniques expérimentales utilisées. Les techniques de
photoluminescence standard et résolue en temps ainsi que la diffraction de rayons x de

haute résolution seront décrites.



Le chapitre 3 est consacré a la présentation et a I’analyse des résultats obtenus par
photoluminescence standard. Cette technique nous permet d’étudier, dans un premier
temps, I'influence de la densité d’excitation sur I'intensité de la luminescence et d'en
déduire les principaux mécanismes de recombinaisons des porteurs. Quant a I’influence
de la densité d’excitation sur la position du pic de photoluminescence et sur sa largeur &
mi-hauteur, elle nous renseigne essentiellement sur la qualité de 1’échantillon en termes
d’interface entre les couches, d’homogénéité de la composition et la constance des
épaisseurs de chaque couche. Par ailleurs, I’évolution de la température effective des
porteurs avec la densité d’excitation sera examinée. Cette évolution refléte des processus
de relaxation et un éventuel écrantage des interactions électron-phonons optiques.
Notons qu'un écrantage des interactions électron-phonons optiques réduit le taux de

refroidissement des porteurs et par le fait méme, affecte les performances d’un laser.

Dans le chapitre 4, nous présentons et interprétons les résultats obtenus par
photoluminescence résolue en temps. Nous évaluerons les temps de transport des
porteurs depuis une couche tampon d’InP (loin des puits) jusqu’a leur arrivée a la région
active. Le temps de capture sera aussi évalué. Nous étudierons I’évolution temporelle de
la photoluminescence et nous en déduirons le temps de vie des porteurs. En se basant sur
nos résultats, la relaxation des porteurs sera discutée en termes d’interactions porteur-
porteur (€lectron-électron, trou-trou et électron-trou) et d’interactions électron-phonon
(optique ou acoustique). Certains résuitats expérimentaux seront comparés i des

simulations Monte Carlo, réalisée au sein de notre équipe de recherche. Dans les mesures



de photoluminescence résolue en temps, 'influence de la température du réseau, de la
densité d’excitation et de la longueur d’excitation sur la dyramique des porteurs nous
permettra de mieux comprendre les processus de transport et de relaxation des porteurs

ainsi les effets des porteurs chauds et phonons chauds sur ces processus.

Au chapitre 5, nous procédons 2 la caractérisation structurale des trois structures laser &
PQM par la diffraction de rayons X de haute résolution. Les résultats expérimentaux
seront interprétés en parallele avec ceux obtenus par des simulations. Nous
déterminerons les compositions et les contraintes qui leur sont associées, de toutes les
couches des régions actives dans les trois hétérostructures. Finalement, les résultats
obtenus par cette technique nous permettront de dévoiler les caractéristiques structurales
de nos échantillons, 3 savoir I’homogénéité des compositions, les fluctuations des
largeurs des puits quantiques et des barriéres, la qualité des interfaces et 1'existence
éventuelle de lacunes ou de dislocations dans les réseaux. De telles caractéristiques
structurales affectent aussi bien le temps de vie des porteurs que Pefficacité de leur
capture par les puits quantiques. Ainsi, la caractérisation structurale permettra une

interprétation “éclairée” des résultats obtenus par des investigations optiques.



CHAPITRE 1

Lasers a semi-conducteurs

Problématique et objectifs de nos recherches

1.1 Introduction

Nous commengons ce chapitre par poser la problématique et énoncer les objectifs de nos
recherches. Ensuite, nous décrivons briévement certaines propriétés de structures laser a
puits quantiques. Il s’agit essentiellement de mettre en relief les effets de confinement
sur les énergies et sur le mouvement des porteurs. Nous abordons, de fagon succincte,
certains effets des contraintes en compression ou en tension. Les processus de relaxation
des porteurs ainsi que leurs échelles de temps sont discutés. Dans la derniére partie de ce
chapitre, nous décrivons la réduction des taux de refroidissement des porteurs en termes

d’effet d’écrantage et/ou de phonons chauds.

1.2 Choix des structures, problématique et objectifs de nos recherches

Dans un systéme de communication & grande échelle, I'information est véhiculée a 1’aide

de fibres optiques, milieu peu dispersif et peu absorbant des longueurs d’onde de 1.3 um
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et de 1.55 um, respectivement. Avoir des lasers qui émettent i ces longueurs d’onde
requiert la croissance de quaternaires d'InGaAsP. Cela justifie notre choix des structures
laser & puits quantiques muitiples émettant aux longueurs d’ondes sus-mentionnées.
Ayant un gap direct, ce type d’hétérostructure est d’une grande utilité technologique. En
effet, de telles structures peuvent étre utilisées comme commutateurs de trés hautes
vitesses, sources de lumiére (lasers) ou détecteurs aux longueurs d’ondes sus-
mentionnées. De plus, les trois hétérostructures que nous avons considérées sont
différentes des points de vue des contraintes compressives, des nombres et largeurs des
puits quantiques. Cela nous permettra d’étudier I'influence de ces différences sur les
caractéristiques structurales et sur les propriétés optiques et de transport de trois

hétérostructures.

Utilisé dans un systéme de communication, un laser doit transformer, le plus rapidement
possible et avec la meilleure précision possible, la modulation du courant qui lui est
appliquée en un signal lumineux transitoire. Actuellement, on module des lasers a des
taux de 10 GHz/s et on souhaite augmenter ce taux 2 des valeurs pouvant atteindre

quelques dizaines de GHz/s. Une modulation d’une telle rapidité requiert un transfert
efficace et rapide des porteurs depuis les contacts électriques jusqu’aux puits quantiques
de la région active. Or, comme nous |’avons mentionné précédemment, il y a un écart
énorme entre les prédictions théoriques et la réalité expérimentale en ce qui a trait 2 la
largeur de bande de modulation et i la rapidité de composantes €lectroniques 2 base de

semi-conducteurs. En effet, la théorie prédit qu’on pourrait atteindre des largeurs de
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bande de modulation allant de 60 3 90 GHz alors que dans la réalité expérimentale, les
meilleurs lasers possédent des bandes de modulation variant de 20 GHz a 40 GHz (selon
I'alliage considéré). Nous croyons que les performances des lasers a puits quantiques
muitiples sont essentiellement contrdlées par la dynamique des porteurs et sont souvent
limitées par la vitesse de transfert des porteurs entre puits quantiques et barriéres. La
compréhension des facteurs qui limitent la fréquence de modulation et la connaissance
détaillée des processus de relaxation, de transport et de capture sont alors d'une grande
importance pour la conception de composants opto-€lectroniques ou photoniques ultra
rapides. Nous nous proposons de contribuer & I’amélioration de notre compréhension de
la dynamique des porteurs. En termes plus précis, nous nous fixons les objectifs qui

suivent.

» Identifier des processus de relaxation des porteurs dans nos hétérostructures laser.
Chaque processus est caractérisé par un temps. Plus la relaxation des porteurs est
rapide, meilleur est le temps de réponse d’un laser A une modulation extere.

» Identifier des mécanismes physiques qui ralentissent la thermalisation des porteurs.

» Identifier des phénomeénes qui réduisent I'efficacité de capture des porteurs par les
puits quantiques. Ces phénoménes augmentent le courant seuil d’un laser et réduisent
sa puissance.

» Evaluer les temps de transport, de relaxation, et de capture des porteurs. Des temps
longs limiteraient la vitesse de réponse d’un laser 3 une modulation externe

(information a véhiculer dans un réseau de fibres optiques).
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» Compléter les investigations des propriétés optiques et de transport par une
caractérisation structurale des trois lasers et corréler les résultats. Une inhomogénéité
de la composition a travers la région active, des fluctuations des épaisseurs des puits
quantiques ou des barri¢res et/ou une mauvaise qualité d’interface entre les couches
affectent la longueur d’onde d’émission d’un laser, la largeur & mi-hauteur de la raie

ainsi que {a vitesse de transfert des porteurs entre les diverses couches.

De plus, des effets de porteurs chauds, de phonons chauds et de transfert de porteurs entre
les vallées subsidiaires de la bande de conduction (T'-L) seront investigués. La majorité
des phénomenes, cités ci-dessus, posent une limite ultime aux performances d’un laser.
La photolumninescence standard permet d’observer les propriétés statiques des matériaux
semi-conducteurs. Cette technique peut donner des informations sur le produit des
distributions des porteurs f,(E,)x f,(E,), ol e désigne les électrons et h désigne les
trous. La photoluminescence résolue en temps (de ~ 100 fs de résolution dans notre cas),
comme son nom I'indique, permet de suivre I'évolution des distributions de porteurs dans
le temps f,(E,,0)x f,(E,.t), ob t désigne le temps. Cette technique permet donc
d’étudier une dynamique ultra-rapide des porteurs. Quant 2 la caractérisation structurale,
nous la ferons 2 I'aide de la diffraction de rayons X de haute résolution. Toutes ces

techniques, ainsi que les structures étudiées, seront décrites avec de plus amples détails

dans le chapitre suivant.



13

1.3 Bref rappel des effets de confinement

Les propriétés physiques des hétérostructures i semi-conducteurs sont trés intéressantes
pour de nombreuses applications technologiques. En effet, sans en donner une liste
exhaustive, on peut citer leur usage dans les diodes laser, photomultiplicateurs, transistors
a effet tunnel résonnant, transistors bipolaires a haute vitesse et photodiodes PIN. Dans
notre contexte, une hétérostructure est constituée d’une région active semi-conductrice.
Celle-ci peut contenir un ou plusieurs puits quantiques alternés avec des barrieres.
Typiquement, I’épaisseur d’une couche active varie du centiéme a quelques dixieémes de

micromeétre.

Lorsque I’épaisseur de la couche active, L,, est de I’ordre de la longueur d’onde de
Broglie (A = h/p ~ L,), des effets quantiques apparaissent. En effet, les technologies de
croissance et de gravure actuelles permettent de restreindre le mouvement des porteurs
dans plus d’une direction. La figure 1.} en illustre un exemple. On y note I’altération
profonde des énergies et des densités d'états due i la réduction, dans une ou plusieurs

directions, de I’épaisseur de la région active.

Dans des structures i puits quantiques, le mouvement des porteurs dans la direction
orthogonale a la couche active est restreint. L’énergie cinétique des porteurs, en

mouvement dans cette direction, est quantifiée en niveaux discrets. Nous en représentons
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quelques-uns 2 la figure 1.2. Par contre, les états énergétiques dans le plan de la couche
sont continus. Les fonctions d’onde des électrons dans la bande de conduction et des
trous dans la bande de valence sont obtenues en résolvant I'équation de Schridinger.

Pour un puits quantique de largeur finie L,, les énergies accessibles aux porteurs sont de

la forme :
h? 2 2
E(nk, k) =E, +——[k2+k?] M)
zme.k
avec E = h-. (_n_n:] )
2m¢.ﬁ LZ

E, désigne, tel qu’illustré A la figure 1.2 : E,c ou Exc ou Ejc pour les électrons, Ejyy ou

Ezun ou E3yy pour les trous lourds, E, 1y ou Eziy ou E; g pour les trous 1égers.

Les processus de recombinaison bande a bande, habituellement rencontrés dans les
massifs, sont alors fondamentalement modifiés. Conformément 2 la régle de sélection
(An = 0), les énergies des transitions observables sont données par :

ho =E +E +E,; (k)]
ou

ho =E, +E . +E,, )]

En changeant la largeur des puits et/ou la composition (x, y) dans des hétérostructures 2
puits quantiques multiples d’'In,.,Ga;As,P;.,, on peut couvrir sélectivement plusieurs

longueurs d’ondes d’émission laser.
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Figure 1.1 : Représentation des vecteurs d’onde et des densités d’états
dans un semi-conducteur massif et dans des structures 2D, 1D et OD.
Mise en évidence des effets de confinement.
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Figure 1.2 : Structure de bandes et transitions dans un puits quantique.
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Le gain de ce type de lasers est de beaucoup plus élevé que celui des lasers a base de
massifs conventionnels. En effet, on sait que les porteurs injectés (optiquement ou

électriquement) sont, dans une large mesure, responsables des pertes intemes.

Les puits quantiques, ne requérant qu’une faible injection, sont plus efficaces pour
générer plus de puissance que les lasers conventionnels. En d’autres termes, les pertes
sont moindres. Il en résulte une baisse du courant seuil. Un autre avantage des lasers 4
puits quantiques réside dans le fait qu’ils produisent un gain avec un changement d’indice
moindre comparativement aux lasers 4 base de massifs. Le piaillement (chirp) dans les

lasers a puits quantiques est alors moindre et la raie émise est plus étroite.

1.4 Effets d’un désaccord de maille

Contrainte en compression ou en tension

La croissance épitaxiale d’un cristal sur un autre est sans défauts si les parameétres de
maille des deux cristaux ne différent que de trés peu. En présence d’un léger désaccord
de réseau (< 0.1 %), les différents sites s’agencent a I’interface. Cet accord n’est possible
que lorsque la contrainte 2 I'interface est élastique. Dans ce cas, chaque atome frontalier
n’est que légérement déplacé de sa position originale. En général, une bonne partie de
I’énergie due i la contrainte est libérée suite A la formation d’une dislocation (absence
d’atome de son site habituel) dans I'un ou l'autre des deux réseaux. Prés de la

dislocation, le cristal contient plusieurs liaisons pendantes qui joueront le réle de centres
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non radiatifs pour les électrons et les trous. La génération de dislocations dépend & la fois
du désaccord de maille et de 1’épaisseur de la couche épitaxiale. Pour un désaccord de
mailles Aa/a allant de -5 x 10 2 5 x 10, Oe et collaborateurs [68] ont montré I’absence
de dislocation dans une double hétérostructures d’InGaAsP d’épaisseur de 0.4 um,
épitaxiée sur un substrat d’InP orienté dans la direction [001]. L'augmentation de la

valeur de la contrainte tolérable (sans dislocation) exige la réduction de I'épaisseur de la

couche.

Dans certains lasers a puits quantiques, le paramétre de maille de la couche active différe
Iégérement de ceux du substrat et de la couche couvercle (cap layer). Ces lasers sont
qualifiés d'étre sous contrainte. Les principaux avantages de la contrainte sont: (i) de
baisser la densité du courant seuil, et (ii) de réduire la largeur spectrale de la raie laser.
Les nouvelles performances, ainsi obtenues, sont dues  un changement dans la structure
des bandes induit par le désaccord de maille. Dans un semi-conducteur a gap direct, une
contrainte compressive ou de tension sépare les bandes des trous lourds et légers au point
I de la zone de Brillouin, ol la bande interdite passe par un minimum. La densité de
porteurs injectés et la densité de courant nécessaires a I’obtention d’une valeur de gain
donnée sont plus faibles dans un semi-conducteur sous contrainte que ceux
correspondants au méme semi-conducteur non contraint [69). La réduction de ces
paramétres est due, en partie, 2 la baisse de la masse effective des électrons sous I'effet de

la contrainte. La figure 1.3 montre les structures de bandes d’un semi-conducteur sous

contrainte.
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Figure 1.3 : Structures de bandes d’un semi-conducteur a gap direct sous
contrainte. La lumiére émise est polarisée TE ou TM selon que les
électrons se recombinent avec les trous lourds ou légers respectivement.

1.5 Processus de relaxation des porteurs dans un compesé I1I-V photo-excité

L’excitation d’un semi-conducteur III-V par une impulsion laser ultra courte, crée des
paires électron-trou. En général, I’'impulsion excite des électrons i partir des trois bandes
de valence et les distributions d’électrons et de trous photo-excités sont déterminées par
la largeur spectrale de I'impulsion et les dispersions des bandes de conduction et de

valence.

On peut distinguer trois catégories majeures de processus de relaxation des porteurs : (1)

ceux qui changent la quantité de mouvement nette du systéme de porteurs; (2) ceux qui
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changent son énergie nette, et (3) ceux qui redistribuent énergie et quantité de
mouvement parmi les porteurs. La premiére catégorie inclut la relaxation des porteurs
suite a leurs interactions avec des phonons (optiques et acoustiques), des impuretés et des
défauts. De plus, un désordre structural ou une imperfection d'interface dans une
hétérostructure peuvent jouer un rdle important parmi les processus de relaxation des
porteurs. Dans la seconde catégorie, le processus de relaxation dominant se manifeste
par I’émission de phonons. Quant aux impuretés, elles ne peuvent infliger aux porteurs
une perte considérable d’énergie a cause du grand écart entre leurs masses. La troisiéme
catégorie de processus de relaxation inclut, d’'une part, les recombinaisons Auger et
I’absorption des porteurs libres. Ces processus, non radiatifs, augmentent |’énergie des
porteurs. D’autre part, des processus tels que les recombinaisons radiatives et I’ionisation
par impact peuvent changer I’énergie du systéme de porteurs de maniére quantifiée (par

quanta). Les collisions entre porteurs assureront la redistribution de 1’énergie entre eux.

1.6 Constantes de temps caractéristiques de chaque processus

Des porteurs photo-excités traversent plusieurs régimes hors d’équilibre avant d’atteindre
P’équilibre thermique. Les distributions de porteurs sont caractérisées par une vaste
gamme de constantes de temps. En effet, ces temps caractéristiques de chaque régime,
varient de la femtoseconde pour la relaxation de phase des états nouvellement peuplés, a
la sous picoseconde et picoseconde pour que ces porteurs s’échangent de 1’énergie et

établissent une température commune, et jusqu’aux nanosecondes pour leur transport et
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recombinaison. Le régime dit cohérent est celui o les états nouvellement peuplés (par
I'impulsion laser) retiennent encore de la cohérence entre eux-mémes et avec les champs
électromagnétiques locaux. Le traitement appropri¢ de ce régime fait appel a la
mécanique quantique & N corps qui permet un traitement détaillé de la dynamique des
porteurs. Cette technique utilise les fonctions de Green [70] ou les matrices densités
[71,72] qui sont des fonctions spatiales ou spatio-temporelles de corrélation entre deux ou
plusieurs particules. Quant au régime de la picoseconde et moins, ol la relaxation se fait
par émission de phonons LO, par interactions entre électrons (e-e), entre trous (t-t) et
entre électrons et trous (e-t), il reléve de la théorie semi-classique de transport. On parle
alors de deux équations de Boltzmann, a une particule chacune, couplées et dépendantes
du temps. Ces équations expriment I'évolution des fonctions de distributions des
électrons et des phonons. Leurs solutions suffisent pour calculer les taux de
refroidissement des électrons et des trous. Les divers processus de relaxation ainsi que

leurs échelles de temps sont donnés par la figure 1.4 [51].

1.7 Notion de température effective des porteurs

Immédiatement aprés une excitation d’un semi-conducteur par une impulsion optique,
des électrons et des trous acquiérent des €nergies qui correspondent a des états hors de
I’équilibre thermique. Des collisions du type porteur-porteur (e-¢ et t-t) assurent la

redistribution de I’énergie a I'intérieur de chaque sous systéme (d’électrons ou de trous).
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Impulsion laser ultra bréve

REGIME COHERENT

¥ Relaxation suite i une redistribution des quantités de mouvement ( < 200 fs )
# Relaxation par interactions porteur-porteur (e-e et t-t)

#Relaxation par transfert entre les vallées (I'—-L,X)

¥ Rejaxation par interactions trou-phonon optique

HORS EQUILIBRE THERMIQUE (<2ps)

# Relaxation par interactions électron-trou

# Relaxation par interactions électron-phonon optique

# Relaxation par transfert entre les vallées (L,X—T)

¢ Capture des porteurs par les puits quantiques

# Relaxation par diffusion entre les sous-bandes (AE > hw )

PORTEURS CHAUDS (~1-100ps)
# Relaxation par interactions porteurs chauds-phonons chauds
# Régression de la distribution de phonons optiques

# Relaxation par interactions porteur-phonon acoustique
# Relaxation par diffusion entre les sous-bandes (AE < hw,,)

EQUILBRE THERMIQUE (2 100 ps )

# Recombinaison des porteurs

TEMPS

Figure 1.4 : Les différents régimes de retour a 1’équilibre thermique d’un
semi-conducteur photo-excité et leurs échelles de temps [51).
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Les distributions d’électrons et de trous sont caractérisées respectivement par des
températures différentes T, et Ty, supérieures i celle du réseau, T.. Par collisions entre
€lectrons et trous, la température de ’ensemble des porteurs converge vers une
température unique T. = Ty = Tc toujours supérieure a celle du réseau. Ensuite, les
interactions entre les porteurs et les phonons aménent le systéme de porteurs i la méme
température que celle du réseau. Finalement, les porteurs se recombinent et le semi-
conducteur retourne a 1’équilibre thermique. La figure 1.5 illustre de maniére simplifiée
ce retour & I’équilibre thermique. I faut noter que ces processus de relaxation, tels
qu’illustrés 2 la figure 1.4, ne sont pas nécessairement séquentiels. Certains d’entre eux

peuvent se chevaucher dans le temps.

A Hors de I'équilibre thermique

portem's-portml
Te + Th > TL
Ec collision e-h
Te - Th=Tc > TL
hy > Eg portun's-phononsl
Te ih L
E, : Recombinaison radiative

Figure 1.5 : Schéma simplifi€ du retour i I'équilibre d’'un semi-
conducteur photo-excité.
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1.8 Taux de refroidissement des électrons

Pour de basses températures (Tc < 40 K), les énergies des porteurs étant inférieures a

1 4 a.,) les interactions avec les phonons acoustiques sont dominantes. Les électrons
T

sont alors couplés aux phonons acoustiques par deux champs, celui du potentiel de
déformation et du potentiel piézo-électrique. A des températures plus élevées, les

interactions avec les phonons optiques polaires deviennent dominantes.
1.8.1 Taux de refroidissement par interactions avec le potentiel de déformation

Dans le cas d'une bande parabolique simple, le taux de refroidissement par électron,

moyenné sur une distribution de Fermi est donné par {73] :

- F(m) eV
plglem’) <=1/ Fy(7) sec. )

dt

(dE> L. m P [Eev PP

ol E; est la constante du potentiel de déformation, mg est la masse de 1’électron libre et
m’ sa masse effective, p est la densité du matériau, Tc est la température de I'électron, T,

est celle du réseau et F(7) désigne les intégrales de Fermi qui sont données par :

1 % Eide
Ff“”=r(j+1)£1+exp(s—n> ©

avec €=(E~E.)/K,;T., n=(E; — E.)/K,T,Kgest laconstante de Boltzmann
et ['(j +1) est la fonction gamma. Pour les distributions non dégénérées, (n<< 0), Fi(n) =

exp(n) pour tous les j et alors le rapport des fonctions de Fermi vaut un.
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1.8.2 Taux de refroidissement par interactions piézo-¢électriques

Pour ce type d’interaction, le taux de refroidissement par électron, moyenné sur une

distribution de Fermi est donné par (73] :

A n2 %
e\ __ o [m/mlecm @) L Em ev
<dt>,,_ 1.21x10 Cgion) x[1 TL/Q]—F%(m—m Q)

ol €14 est la constante de couplage piézo-€lectrique, my est 1a masse de I’électron libre et
Ks désigne la constante diélectrique statique. Pour les distributions non dégénérées,

.M. =].
Fp(m)

1.8.3 Taux de refroidissement par interactions avec des phonons optiques polaires

Au fur et 2 mesure que la température des porteurs augmente, le nombre d’électrons qui

peuvent émettre un phonon optique {(A®,, =30 — 40meV) devient de plus en plus

significatif. A des températures Tc > 40 K, la grande énergie cédée par les électrons aux
phonons optiques, fait que ce type d’interaction domine le processus de refroidissement.
Dans le cas d’une distribution dégénérée d’électrons, le taux moyen de perte d’énergie

par électron suite a ce type d’interaction est donné par [74,75] :



dEN _ _p . 4 2 1
<d‘>p,,_ Poxc” Iz F%(?r)x

(N et~ fee + xc)]sinh-'( e /xc )V de

—~(Nqg+ 1 fe + xc)l - f(e)]sinh-t(e/xc)2de } (®)
1 _ 4
avec N, = —— , f(e)= TTem(e= ) Po = eEo[2hwio/m"]

Eo(V /Im)=189x los[tho(meV)]—z——;-[l/K,, - 1/K s}

ho o

Xc = et xg = ROLo o hayp est I'énergie du phonon optique
KaTe

KsTyL

longitudinal et K_ est la constante diélectrique aux fréquences optiques.

Pour une distribution non dégénérée, I’expression précédente se simplifie a :

<£ > P Gl | E2) LT AL NN
" e -] NETE

ol Ko(x) est la fonction de Bessel modifiée, d’ ordre zéro.

1.84 Refroidissement par interactions avec des phonons optiques non polaires

En plus des processus de relaxation sus-mentionnés, des électrons peuvent aussi interagir

avec des phonons optiques via le potentiel de déformation optique. Ce type de relaxation
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est communément appelé : relaxation par phonons optiques non polaires. Toutefois, dans
les ITI-V et leurs alliages, ce type d’interaction n’est pas trés important pour des électrons
au fond de la vallée centrale. En effet, les fonctions d’onde pour ces électrons sont du
type s, et I’élément de matrice est nul pour des raisons de symétrie. Par contre, des
électrons excités a plus hautes énergies peuvent avoir une composante du type p dans leur
fonction d’onde. Par conséquent, des interactions entre €lectrons et phonons optiques
non polaires ou des transferts entre I', L et/ou X peuvent contribuer aux processus de

relaxation.

Le taux de perte d’énergie total est la somme de tous les taux discutés précédemment.
Pour des distributions non dégénérées d’électrons et de trous, 1’énergie moyenne par
paire électron-trou est de 3KgTc . Si, suite & une excitation par impulsion laser, Ty
[=Tc(0)] représentait la température des porteurs a l'instant t = 0, alors Tc(t) serait

donnée par :

Tew) = To - 535} K45 Yar 1)

ol C est un facteur qui tient compte de la réduction du taux de refroidissement sous

I’effet d’écrantage ou de phonons chauds.
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1.9 Réduction du taux de refroidissement des porteurs

Effet d’écrantage ou de phonons chauds?

Au début des années 1980, plusieurs mesures sur des systémes quasi-2D, rapportaient des
taux de refroidissement beaucoup plus réduits comparativement aux valeurs
théoriquement prédites pour les semi-conducteurs massifs [76]. Alors que d’autres
rapportaient des taux comparables [77]. Depuis lors, un intérét grandissant a été accordé
aux calculs de ce taux de refroidissement [78-84). La conclusion générale de ces études
était que |’effet dimensionnel était trés faible et qu’un taux de refroidissement fortement
réduit pouvait étre noté aussi bien pour les massifs que pour les systémes quasi-2D sous
haute densité d’excitation. Une premiére tentative d’explication de la réduction du taux
de refroidissement, fut 1'écrantage des interactions électron-LO-phonon par la dense
population de porteurs libres photo-excités [85]. Ensuite, on reconnaissait que
I'écrantage, a lui seul, ne pouvait expliquer une telle (grande) réduction des taux de
refroidissement et on proposait des modeles évoquant les phonons chauds [86-89]. Selon
ces modeles, les porteurs émettent un grand nombre de phonons au cours de leur
relaxation. Considérant la durée de vie relativement grande de ces phonons, ces demiers
sont réabsorbés par les porteurs et le taux de refroidissement est alors réduit. Ce

phénomeéne réduit les performances des composants opto-électroniques.
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1.10 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons vu que les €tats électroniques dans les puits quantiques,
appelés états confinés, sont différents des états dans les massifs. Les bandes de
conduction et de valence se subdivisent en plusieurs sous bandes sous l'effet du
confinement. Pour des barriéres de hauteur finie, les fonctions d’onde des états confinés
pénétrent dans ces barriéres jusqu’a une certaine profondeur. Par contre, pour des
barriéres “infiniment” hautes, les fonctions d’onde s’annulent a I’interface puits
quantique/barriére. De plus, les puits sont considérés indépendants dans le cas ou les
barriéres seraient trés épaisses. En diminuant I’épaisseur des barriéres, les fonctions
d’onde dans deux puits quantiques adjacents se chevauchent et donnent naissance 2 des
mini-bandes.  Les propriétés de transport sont fondamentalement modifiées

comparativement a celles des massifs.

Nous avons revu certains processus, rapides et complexes, de relaxation des porteurs.
Ceci nous a amené A décrire la notion de température effective des porteurs. Une
excitation A forte énergie ou de forte intensité, crée une grande population de porteurs
chauds. Trds souvent, les interactions porteur-porteur jouent un effet d’écran aux
interactions électron-phonon optique. De plus, au cours de la relaxation, les porteurs
émettent beaucoup de phonons et la population de ces derniers est amplifiée. Il en résulte

que les porteurs peuvent en réabsorber. C'est le phénoméne de phonons chauds.
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L’écrantage des interactions électron-phonon optique et le phénoméne de phonons chauds
ralentissement les processus de relaxation des porteurs. Cela affecte les performances
des lasers 2 puits quantiques. Afin de mieux comprendre les interactions des processus
de relaxation et leurs influences sur les propriétés optiques et de transport des
hétérostructures laser a puits quantiques multiple, une étude détaillée de dynamique des

porteurs est nécessaire. Ce genre d'étude fait 1'objet des prochains chapitres.
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CHAPITRE 2

Structures a puits quantiques multiples étudiées

Techniques expérimentales utilisées

2.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous décrivons d’abord les structures a puits quantiques multiples que
nous avions étudiées. Ensuite, nous présentons les techniques expérimentales que nous
avions utilisées. I s’agit essenticllement de la photoluminescence standard (PL),
photoluminescence résolue dans le temps (PLRT) et la diffraction de rayons X de haute
résolution (DRXHR). Pour la PLRT, I'optimisation du signal obtenu a la somme des

deux fréquences, le réglage de I’ origine des délais, et les sources de bruit sont discutés.

2.2 Description des structures i puits quantiques multiples

Les trois structures a puits quantiques multiples d’InGaAsP que nous avions étudiées sont
libellées A, B et C. Elles sont schématisées par les figures 2.1 et 2.2. La croissance de
ces structures a été effectuée par épitaxie aux organo-métalliques en phase vapeur
(MOCVD) sur substrat n*-InP dopé 2 x 10" cm®. Pour la structure A, on retrouve

d’abord une couche tampon d’InP de 1.5 pm d’épaisseur (non montrée sur les figures 2.1
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et 2.2), puis une premiére région de confinement en escalier du type N (4 x 10" cm™).
La région active de la structure A est constituée de quatre puits quantiques d’InGaAsP
d’une épaisseur de 55 A chacun, non dopés et sous contrainte compressive (1.5 %). Ces
puits sont entourés de barriéres d'InGaAsP dont I’épaisseur est de 100 A chacune, non
contraintes et dopées P (4 x 107 cm™). La bande interdite des barriéres est de 0.991 eV.
Sur la région active, on retrouve une seconde région de confinement d’InGaAsP, dopée P

(4 x 10" cm™). La structure se termine par une couche couvercle d’InP non dopé, d’une
P pe

épaisseur de 700 A.

— 300 A E
1000 A \ /"_ c
115 um

InP

300A
1.204m S
LJ U s
R

300A
1254 ” B H A
&~ I

100 A

4 S A :

Figure 2.1 : Schéma de la structure A. Diode laser & quatre puits
quantiques multiples émettant a 1.55 um 2 300 K.

v

Pour les structures B et C, on retrouve une couche tampon de 1.5 um d’épaisseur (non

montrée sur la figure 2.2), puis une couche de confinement d'InGaAsP de type N (4 x

107 cm™) et dont la largeur de la bande interdite est de 1.239 eV 2 300 K. Les régions
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actives de B et de C sont composées de huit et de douze puits quantiques d’InGaAsP,
respectivement. Ces puits, sous contrainte compressive de 1% et non dopés, ont une
épaisseur de 35 A chacun. Les barriéres sont des couches d'InGaAsP de type P (4 x 10"
cm™), non contraintes, ayant une épaisseur de 100 A chacune et dont la largeur de la
bande interdite est de 1.126 eV a 300 K. Par-dessus les régions actives, on retrouve une
seconde couche de confinement d’InGaAsP dopées P (4 x 107 ecm™). Ces structures se
terminent par une couche couvercle d’InP, dopée P (4 x 107 cm™) et dont I'épaisseur est
de 700 A. Les épaisseurs des couches de confinement (exprimés en &), ainsi que les

longueurs d’onde (exprimés en um) des bandes interdites correspondantes sont données

sur les figures 2.1 et 2.2.
(] . o —
X 1.0 um| N
P-InP 354 200 A N-InP
kg 1.1pm S
LI uu v
T
200 A Egp=1126 eV B R
1.1pm A
20 & 'S T
m
Oou 8 PQpouwrB 100 A
12 PQ pour C
Ey

Figure 2.2 : Schéma des structures B et C. Diodes laser a huit et douze
puits quantiques multiples respectivement, émettant 1.3 um 2 300 K.

Ces structures ont été utilisées par Nortel pour fabriquer des diodes laser 4 réseau
distribué (DFB) a couplage par gain. Leurs caractéristiques, telles qu’obtenues par Lu et

. collaborateurs [90, 91], Li et collaborateurs [92], Makino et Lu [93], sont trés
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intéressantes. En effet, ces auteurs ont rapporté pour nos structures une température
d’opération allant jusqu’a 100 °C, une température caractéristique (To) quasi-infinie, un
rendement 3 mode unique de 90 %, une suppression du mode secondaire de 55 dB, une

puissance de 50 mW et une bande passante de modulation de 22 GHz.

2.3 Principes de la photoluminescence résolue dans le temps

Conversion vers les hautes fréquences

Ce type de PLRT est basé essentiellement sur la génération d’une somme de deux
fréquences. L’interprétation physique de ce phénomeéne est assez directe. Le faisceau

laser, a la pulsation @,et la luminescence émise par I’échantillon, a la pulsationw,,

interagissent dans un cristal non linéaire et générent une polarisation non linéaire de
second ordre PP(@; =@, +@)y;). Cette polarisation, résultante d’une collection de

dipdles oscillants, agit comme source de radiation & la pulsation @5 =@, +@),. En

général, cette source peut rayonner dans toutes les directions. Cependant, I'intensité de la

radiation émise dépend, A travers un facteur de phase, de la distribution spatiale de

PO(Ws =@, +a)y).

L’équation d’onde qui gouverne sa propagation dans un milieu non linéaire de second

ordre est donnée par [94] :

2 2
[Vx(Vx)-Z’—;&‘(wi)ole‘(k,.,a)i.z,r)=57—:’;—"P(2)(wi,z,t) @.1)
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Tous les symboles et paramétres y apparaissant ont les désignations habituelles. Chaque
onde d’indice i = S, P ou IR est gouvernée par cette méme équation. Chaque champ peut

étre décomposé en deux parties, longitudinale et transverse. L'équation ci-haut se réécrit

alors

2 2
VE, (@, 2.0+ L@ E@..2.0)] =—5’-"-;’-*‘-PJ(_2)(w.,z,:) 22)
c” 4 1 c !

v -[E,, @, 20 +41P) (@, 2.0+ 41:P/$2) (wi’z’t)jl -0 (23)

La figure 2.3 schématise les divers vecteurs d’'onde impliqués dans une opération de

somme de fréquences réalisée par un cristal non linéaire.

Figure 2.3 : Description des vecteurs d’ondes impliqués dans un
processus de génération de somme de fréquences.
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Sur cette figure, nous désignions par 8, (n = 1L, 2I, IT, 2T, ou S; [ = incident, T =
transmis et S = somme ) les angles entre les vecteurs d’ondes k, et la direction 0Z. Les

lettres I et T désignent incident et transmis respectivement.

En écrivant les champs incidents et la polarisation de second ordre sous la forme :

E(w.‘) =& (Z)exp[i(ki r -wit)] (2.4)

P~ expll o] @

Les solutions aux équations (2.2) et (2.3) pour le champ Eg(ks, z, t) dans |’approximation

de I’enveloppe a variation lente, nous permettent d’obtenir I'intensité du signal généré a

la fréquence @5 =W, +@y,. Cette intensité, moyennant quelques autres

approximations, est donnée par :

- AAk - 2
1;(z)=—2’5';—||p?’,_r[fu} z’ (2.6)

c\I.‘:'(to,)cos1 6 Ak - %

avec Ak =z Ak =kﬂ- +k21 —ks
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La valeur de lintensité Is(z) atteint son maximum pour Ak = 0, C’est A dire,

kir +kyr =k;,. Cette relation indique que la somme des fréquences est plus efficace

dans la direction de kg, dite direction d’accord de phase. Nous y reviendrons.

Des photons 2 la somme des deux fréquences ne sont générés que pendant la durée ou le
faisceau “pompe” est présent dans le cristal. Ainsi, ce mélange de fréquences fournit une
résolution temporelle de I’ordre de la largeur de I'impulsion. L’évolution temporelle de
la luminescence, telle qu’illustrée par la figure 2.4, peut étre obtenue en faisant varier le
délai infligé au faisceau “pompe”. La résolution temporelle de la technique est limitée

par la largeur de I'impulsion laser.

Signal & Wg

. || Impulsion laser
}e— Ddait D tée det
>
0 Temps

Figure 2.4 : Ilustration du processus de génération de la somme des
fréquences. La résolution du systéme dépend de la largeur de I'impulsion.
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Par ailleurs, la conversion des fréquences n’est efficace que lorsque la condition d’accord
de phase est satisfaite. En général, ceci n’a lieu que pour une bande trés étroite, centrée
sur une longueur d’onde déterminée par I’angle d’accord de phase @,n. Par conséquent, &

un délai donné, le spectre peut étre obtenu en variant |’ orientation angulaire du cristal non

linéaire.

23.1 Condition d’accord de phase

La conversion vers les hautes fréquences (@5 ) n’est efficace que lorsque les conditions

de conservation de I’énergie et de la quantité de mouvement sont satisfaite. Ces

conditions se traduisent par les équations suivantes, respectivement [95].

Wp+0p =00 @.7)
- - -
kr+ker=%ks (2.8)

Pour un cristal non linéaire anisotrope, l'indice 7 ; correspondant 2 une énergie h v, ,

suivant la direction k; = k(8,9 est donné par:

1 1 T 1 T 1 -0 @9
n: n?, nl  n;, n} nl,
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La direction de propagation de 1’onde a la somme des deux fréquences est donnée par son

vecteur d’onde Ic_. s = I;; (8 ,9) tel qu'illustré par la figure 2.5.

N2

WV

-
Ve
s/
L — — b -

X

Figure 2.5 : La direction de ks est repérée par les coordonnées (9, ¢).

Pour un cristal uniaxial, dont l'axe optique est confondu avec Z, on a :

n,=n,=n, een, = n,,léquation(29)se réduiti:

2
— = — : (2.10)
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Pour une somme de fréquences du type I, c’est a dire, IR et pompe sont parallélement

polarisés (tous deux O, par exemple), I'angle de I'accord de phase est donné par :

_ [1/}15(9‘,,,l )]_‘_[1/":.:_1

g o LU |
sin pm [1/,;3'_‘]- [l/naz's] (211)
ol
A A
n;(8,,)=n,,. }.; +n,, li Q2.12)

oll ns(B,m) est I'indice de réfraction 2 la longueur d’onde du signal (As) se propagent 2 6,
par rapport A I’axe optique du cristal non linéaire; ¢ est la vitesse de la lumiére dans le
vide; nor €t nop sont les indices de réfraction du cristal non-lin€aire 2 la longueur d’onde
de la luminescence (Aw) et 2 celle du laser (Ap), respectivement. Les indices o et e

désignent des ondes du type ordinaire et extraordinaire, respectivement.

232 Efficacité quantique de Popération de conversion vers les hautes fréquences

L'efficacité quantique dans une opération de conversion vers les hautes fréquences, avec
accord de phase, s’obtient par la résolution du systéme a trois équations couplées
Ei(w;z,t), ol i =p, IR ou S [94]. En utilisant des conditions aux frontiéres appropriées et

en supposant qu’uniquement une faible partie de la puissance a Ap est transférée au signal
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3 As (faible appauvrissement de la puissance pompe), I'efficacité quantique est donnée

par:

2:r=d;,L=(P%)

n,(ak =0)=
! cEqhpAsng o pns(0,,)

(2.13)

oit P, est la puissance du laser “pompe”; A est la section du faisceau IR au niveau du
cristal non linéaire; ¢ est la vitesse de la lumiére dans le vide, & est la permittivité du
vide; d est un coefficient effectif du cristal non linéaire, et L est la longueur du cristal

non linéaire.

24 Certains facteurs limitants ’efficacité quantique de la conversion

Certains facteurs peuvent limiter 'efficacité quantique de conversion vers les hautes
fréquences. Dans ce qui suit nous en citerons quelques-uns. Si de I’absorption a la
longueur d'onde Ap ou As était importante, la longueur effective d’interaction serait
réduite et Iefficacité quantique diminuerait. On s’attend 2 ce que la puissance du signal &
la somme des fréquences augmente avec I’intensité des impulsions de pompage. Ce qui
est vrai dans une certaine mesure. En effet, une forte focalisation du faisceau pompe
devrait augmenter I'efficacité quantique jusqu'a atteindre un niveau de saturation.

Cependant, une forte focalisation peut endommager le cristal non linéaire.
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24.1 L’angle exprimant I'écart entre la propagation de P’énergie et la

normale & 'onde

On peut avoir un certain petit angle entre la direction de propagation de 1'énergie (celle
des rayons lumineux constituants le faisceau) et la normale & 'onde. Ce phénoméne,
connu sous le nom de “walk-off”” réduit I’efficacité quantique du signal obtenu par
conversion vers les hautes fréquences. L’angle entre les deux directions sus-mentionées
est appelé angle de déviation. Pour une conversion du type O + O — E (ordinaire +

ordinaire — extraordinaire), cet angle est donné par :

) 2
2 L"e.s n,s

A6, =Arctang|:n§ Op)sin0,,)( 1 _ L ﬂ 2.14)

Dans ce cas, le faisceau S subit un déplacement lors de son émergence du cristal non
linéaire. Dans certains cas, autres que celui-ci, I’écart entre les directions de propagation
des deux signaux (P et IR) réduit leur recouvrement causant ainsi, une diminution de

Iefficacité quantique.

24.2 Qualité du faiscean pompe

Un faisceau a plusieurs modes peut contenir des spots chauds. Ces derniers augmentent

Ieffet du “walk-off”. Les meilleurs faisceaux sont ceux du type TEMgo. Finalement, la



42

qualité du cristal non linéaire est d’une importance primordiale. En effet, une non-
uniformité dans la température le long du cristal ou une inhomogénéité dans son indice de

réfraction peuvent empécher la satisfaction de la condition d’accord de phase.

24.3 Lalargeur spectrale

L’efficacité quantique diminue assez rapidement dés que la condition d’accord de phase
n’est pas pleinement satisfaite. En effet, ses variations avec Ak sont données par la

formule :

2
7 (k) = 7, (k= 0y S LK)

(Laky

(2.15)

odl L est la longueur du cristal non linéaire. Sachant que sin’(x¥/x = 0.5 lorsque x = +

1.39, la largeur A mi-hauteur (FWHM) est donnée par :

-t
A(hv,,,):iisﬁ(;(’fv"))) 2.16)
R

Dans le cas d’'une somme de fréquences du type O + O — E, I’expression ci-haut se

réduit 4 :



3.66 107"

AChvz)Y(meV) = L(cm)[ys(slc'") ~Yr(s/cm)

@.17)
]

ou les y; (i = S ou IR) sont donnés par :

| on,,
Yr= ;["a.m ~Ar ‘3‘—“—'44,, ] (2.18)

2
rs=%[ns(o,,.)—ls s Opn) } 2.19)

Les différents termes ont les mémes significations que précédemment.

2.4.4 Différence entre les vitesses de groupe

Dans les techniques de mélange d’ondes, la différence entre les vitesses de groupe des
ondes mélangées impose une restriction de la résolution temporelle. Dans |'opération de
conversion vers les hautes fréquences, la différence de vitesses de groupe entre P
(“pompe”) et la luminescence IR détériore la résolution ultime qu’on pourrait atieindre
par cette technique. Dans le cas d’une somme de fréquences du type O + O — E,

I’élargissement temporel induit dans le cristal non lin€aire, dii a des vitesses de groupe

différentes, est donné par :

At(s) = Liem)[y, (s/cm) =y o (s/em)] @20y

43



ol yp est donné par :

1 on_,
=— Ay 2.21
Ye c|: 0,P Pa-AL:AJ ( )

L’effet d’une différence de vitesses de groupe sur la résolution temporelle est assez
important. Pour s’en convaincre, il suffit d’évaluer yp et yg & partir des expressions des

indices de réfraction [96-98].

2.4.5 Angle d’acceptance

L’efficacité quantique donnée par I'équation (2.15) est établie pour un accord de phase
supposé parfait. Cependant, un léger changement de la fréquence IR ou de son angle
d’incidence conduit 4 une déviation appréciable de la condition accord de phase parfait.
Sachant que la luminescence IR est émise dans toutes les directions, ’angle de son
acceptation par le cristal non linéaire est alors d’une importance primordiale dans les
processus de somme de fréquences. Pour un accord de phase dans une géométrie
colinéaire, il a été démontré {99] que P'angle d’acceptance pour une incidence contenant
I’axe optique du cristal non linéaire est plus petit que celui correspondant & une incidence
qui lui est perpendiculaire. Cependant, ces deux angles peuvent étre amenés i la presque
égalité en utilisant la configuration non colinéaire [99]. Dans ce cas, I'angle

d’acceptance est donné par :
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2. 78"a wmm

L[ e 0 )]

Ag= (2.22)

2.5 Montage expérimental de photoluminescence résolue en temps

La figure 2.6 représente le montage de photoluminescence résolue en temps (PLRT) que
nous avons utilis€. Un laser argon pompe un laser titane-saphir. Ce dernier génére, a un
taux de répétition de ~ 82 MHz, des impulsions ultra-bréves d’une largeur temporelle de

~ 100 fs.

A la sortie du laser Ti-saphir, le faisceau constitué d’impulsions ultra bréves (hvy), est
divisé en deux. L’un d’eux est focalisé sur I’échantillon; ce demier émet un photon dans
I'infrarouge (Avjr). L’autre (hv,) parcourt un chemin optique pouvant subir un délai
ajustable. Des filtres optiques et des polariseurs ont été utilisés pour contrdler les
intensités lumineuses dans chacun des bras. La luminescence provenant de I'échantillon
(hvig) est recueillie par des réflecteurs paraboliques. Cette luminescence et le faisceau
(hv,) traversant la ligne a délai, sont focalisés sur un cristal non linéaire dont I’axe
optique est convenablement orienté. Le signal généré, 4 la somme des deux fréquences,

est orienté vers la fente d’entrée du spectrométre. Ce demnier disperse le signal, le cas
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échéant, puis le transmet vers un photomultiplicateur (PM) pour étre amplifié. Le signal

final est recueilli par un compteur de photons (CP).

Ti-saphir pulse

Laser Argon
S00 mW
W, CW [P |x.740mm

N, PDF

M,

CcP Délai L 3 ’f

D L 1

.....
......

Mono

Cryostat
4 Echantillon

Figure 2.6 : Schéma du montage de PLRT utilisé. PDF : polariseur et
diviseur du faisceau; L; (i = 1 a 4) : lentilles convergentes; CNL : cristal
non linéaire; Mono : monochromateur; PM : photomultiplicateur, et CP :
compteur de photons.

Avec ce type de montage, nous pouvons obtenir ce que nous convenons d’appeler des
spectres ou des cinétiques. Dans le cas des spectres, la ligne 2 délai est 4 une position

fixe comprise entre zéro et 1000 ps. La luminescence poly-chromatique (IR) émise par
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I’échantillon est alors dispersée par le spectrométre et enregistrée par le compteur de
photons. Ap étant fixe, a toute Agr correspond une As. Sachant que I’angle d’accord de
phase varie avec A, le cristal non linéaire doit donc tourner de fagon synchrone avec le

spectrometre.

Dans le cas des cinétiques, il s’agit de I'observation de I'évolution temporelle de la
luminescence issue de I’échantillon, émise a une A donnée (fixe). Le spectrométre et le
cristal non linéaire sont alors positionnés (fixes), respectivement, a As et & I’angle
d’accord de phase correspondants a Ar. L’évolution temporelle est obtenue en déplagant,

par incréments discrcts, la ligne a délai.

2.5.1 Optimisation du signal a la somme des fréquences

Supposons qu’une surface Sg de I’échantillon soit excitée par des impulsions laser. Tel
qu’illustré a la figure 2.7, nous supposons la luminescence émise par I’échantillon (IR)
est collectée par un ensemble de deux lentilles de distances focales f; et f, = M x f;,

respectivement.

Désignons par N(hvp, t) d(hvr) dt le nombre de photons émis par I'échantillon, entre les
temps tet t + dt, et ayant des énergies comprises entre hvig et hvg + d(hvy). Alors, en

présence d’une impulsion laser focalisée sur une surface Scny du cristal non linéaire, le
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nombre de photons générés par ce demier (2 la somme des fréquences), entre les temps t
et t + dt, et ayant des énergies comprises entre hvg et hvs + d(hvs) peut s’écrire sous la

forme :

N(hvg,t) d(hvg) dt=

i—[N(hv,R,t) d(hv,) dt].m r]q(Alc=0)-[ Sou (2.23)

Ag
SeM? AQ/M .

ol AQ est I’angle solide de réception de la luminescence (IR) par le cristal non linéaire.

Faiscean passant
par laligne a délai

Echantillon

Figure 2.7 : Mustration de la génération du signal A la somme de deux
fréquences et de son optimisation.

Le facteur !4, dans le second membre de I’équation précédente, est le produit de (%4) fois

(%2). En effet, tenant compte des angles et des longueurs d’ondes selon lesquels la
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luminescence IR est émise, seulement la moitié de celle-ci, en moyenne, n’est exploitée
pour la génération du signal 4 la somme des fréquences. Cela explique I'origine du
premier terme %2. De plus, la luminescence (IR) émise par I’échantillon est non polarisée.
Alors, 50 % de celle-ci est correctement polarisée pour remplir la condition d’accord de

phase, d’ol le deuxiéme facteur ‘4.

Dans le second membre de I’équation (2.23), le maximum de I’'un ou I'autre des deux
termes entre parenthéses est un. Alors, on peut en tirer deux conclusions. L’intensité du
signal 4 la somme des deux fréquences diminue davantage lorsque: (1) ['angle
d’acceptation du cristal non linéaire devient de plus en plus petit devant AQ/M*; (2) le

terme SeM? devient de plus en plus grand par rapport 2 Sc.

Posons X! =AQ/A¢ etX; =S.,/S:. On peut montrer que I'intensité du signal 2 la
somme des deux fréquences atteint sa valeur maximale pour tout M compris entre X et

X,. De plus, la valeur de ce maximum est plus grande lorsque X est supérieur 4 X;.

2.5.2 Réglage de I’origine de la ligne & délais

Dans I’étude de phénomenes ultra-rapides, la détermination précise de 1'origine des délais
est essentielle. Une premiére méthode consiste a obtenir un signal d’autocorrélation, a

travers le cristal non linéaire, entre la lumiére diffusée par 1'échantillon et les impulsions
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laser passant par la ligne & délais. Notons que la configuration non colinéaire permet
d’obtenir un signal d’autocorrélation avec un bruit de fond négligeable. Par contre, la
configuration colinéaire produit un bruit de fond considérable car chacun des deux

faisceaux génére sa seconde harmonique.

Outre sa grande précision dans la détermination de I’origine des délais, cette méthode
permet une évaluation précise du temps de réponse du systeme. En effet, la largeur
temporelle du signal d’autocorrélation est toujours plus grande que celle de !’impulsion
laser. Dans certains cas, |’origine des délais peut étre déterminée avec une assez bonne
précision en observant I’évolution temporelle de la PL issue d’une bande ayant un temps

de montée extrémement rapide.

2.6 Certaines sources de bruit

En général, I'intensité du signal obtenu par conversion vers les hautes fréquences est
assez faible. Conséquemment, des fluctuations dans I'impulsion laser et/ou le bruit de
fond du photomultiplicateur constituent les sources majeures de bruit. I est alors
conseillé de pomper avec un laser le plus stable possible, de refroidir le
photomultiplicateur et d’utiliser la technique de comptage de photons afin d’éliminer les
petites impulsions de bruit. De plus, pour une luminescence a des longueurs d’ondes
proches de celle du laser, I'intensité de la seconde harmonique du laser peut &tre plus

élevée que celle du signal obtenu par conversion vers les hautes fréquences. Une fagon
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de contourner ce probléme consiste & modifier les polarisations respectives des ondes IR
et P de fagon & ce que la condition d’accord de phase pour la génération de la seconde

harmonique (2 la raie laser) ne soit plus satisfaite.

2.7 Montage expérimental de photoluminescence en régime continu

Le montage de photoluminescence standard, utilisé pour caractériser les structures 2 puits
quantiques multiples, est présenté a la figure 2.8. Les deux raies, 488 nm et 514 nm, d’un
laser argon (Spectra Physics, modéle 164) ont été utilisées comme longueurs d’ondes
d’excitation des échantillons. Le faisceau est focalisé, sur les structures, par une lentille
de 16 cm de distance focale. Des filtres de densité neutre calibrés (New Focus) ont
permis de faire varier la densité d’excitation. La photoluminescence émise par
I’échantillon est recueillie par une grande lentille de 13 cm de distance focale, puis
focalisée sur la fente d’entrée d’un monochromateur de 0.5 m (Acton Research). La
distance qui sépare |'échantillon de la fente d’entrée du monochromateur est de 52 cm,
soit quatre fois la distance focale de la lentille placée au centre. Un obturateur tournant a
une fréquence de 15 Hz est connecté i une détection synchrone (Stanford Research).
Trois circuits, construits avec des photodiodes Si, InGaAs et PbS ont permis une
détection de la photoluminescence sur une gamme de longueurs d’ondes allant de 400 nm
2 2500 nm. Pour une meilleure optimisation de la détection, la lentille de focalisation &
I’entrée du spectrométre ainsi que I’échantillon étaient placés sur des unités permettant

leur déplacement dans I'espace (x,y,z). Dans I'étude de la variation de I'intensité de la
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photoluminescence en fonction de la densité d’excitation, les largeurs des fentes de

1’entrée et de la sortie du monochromateur ont été maintenues constantes.

Les mesures de photoluminescence standard, en fonction de la densité d’excitation, ont

été faites A T =77 Keta T =300 K. Quant aux mesures de la PL en fonction de la

température, une détection basée sur la transformée de Fourier par un spectrométre

Bomem (de I'université de Montréal) a été€ utilisée.

| Spectra Physics, 164

ST T T A e e 1]

Obturateur Miroir

Lentille, f= 16 cm
Cryostat

/%\)

y
Lentille, f= 13 cm $_)

Figure 2.8 : Schéma du montage de photoluminescence standard. PL =
Photoluminescence, E : échantillon, D : détecteur et PC : ordinateur.
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2.8 Description du montage expérimental de la diffraction de rayons X & haute

résolution

La diffraction de rayons X a haute résolution est une technique non destructive trés
utilisée pour caractériser des hétérostructures semi-conductrices . En effet, par cette
technique on peut déterminer la composition, le nombre de périodes et les épaisseurs
relatives des multicouches cristallines dans les super-réseaux. L’usage de la diffraction
de rayons X pour I’évaluation de structures semi-conductrices a été revu par plusieurs

auteurs [100, 101). Nous nous limitons ici & la description du montage.

Le diffractométre Philips & haute résolution que nous avons utilisé est formé de deux

composantes de base, qui sont : le monochromateur et le goniométre.

Tel qu’illustré par la figure 2.9, le monochromateur est composé de quatre cristaux de
germanium de haute pureté. La premidre paire de cristaux assure la trés bonne
collimation du faisceau de rayons X incident, produit par la raie CuKol (A = 1.54051 A).
Cette opération de collimation est nécessaire afin de minimiser la dispersion du faisceau
au moment de sa diffraction. Le troisiéme cristal est placé de fagon A minimiser la
dispersion spectrale (AMA ~ 10%). Ainsi, ce cristal permet de réduire I’élargissement du
pic de diffraction. Le quatriéme cristal réfléchit le faisceau monochromatique obtenu

dans sa direction initiale.
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Le monochromateur proposé par Bartels [102] offre deux configurations de mesures: une
pour une meilleure résolution (faible dispersion spectrale) et une pour une plus grande
intensité du faisceau. En effet, dans le premier cas les cristaux doivent étre alignés
suivant les plans (440). Alors que, dans le second cas, les cristaux sont alignés suivant
les plans (220). Avec la configuration (220), la résolution angulaire est de 12 sec et
I'intensité du faisceau est de 900 000 coups par seconde. Sachant qu’un gain en intensité

est souhaité pour des couches minces, la configuration (220) est généralement utilisée.

Tube a rayons X
Monochromateur Bartels & 4 cristaux de Ge
Collimateur
2 3
M~
1T 7
L 4 Echantillon

Figure 2.9 : Schéma d’un diffractométre de rayons X i haute résolution.

Le goniométre, servant de porte-échantillon, assure une grande précision angulaire. Une

. représentation spatiale du goniométre est donnée a la figure 2.10. La rotation angulaire ©
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du goniometre peut se faire A des intervalles de I'ordre de la seconde (0.00025 °), ce qui
permet une bonne séparation angulaire des pics satellites dans un spectre de diffraction

d’une structure 3 puits quantique multiples.

oo

Echantillon
v YN
= Plan
de diffraction
Détecteur ‘ 1 7

Monochromateur

Vecteur

de diffraction

y
[ ¢
K + X
29

Figure 2.10 : Configuration spatiale du goniométre.

La rotation azimutale W, pouvant couvrir une plage angulaire de £ 178" permet de
déterminer les désorientations du substrat ou des couches épitaxiales. L’inclinaison du
plan d’incidence par rapport au plan horizontal est ajustée par I'angle ¢ pouvant varier de

+5° par rapport 2 la verticale. L’'angle ¢ permet de ramener le vecteur de diffraction dans
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le plan de diffraction, assurant ainsi une meilleure optimisation du signal diffracté (voir

figure 2.10). Les plus petites variations de ¢ et ¥ sont de 0.001° et 0.1°, respectivement.

Les profiles de diffraction obtenus proviennent de balayages en (®, 20). En d’autres
termes, |’échantillon (repéré par ®) et le détecteur (repéré par 20) tournaient en méme

temnps. 20 est I'angle entre le prolongement du faisceau incident et le faisceau diffracté et

collecté par le détecteur.
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CHAPITRE 3

Interprétation des résultats obtenus par

photoluminescence standard

3.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous présentons et interprétons les résultats obtenus par des mesures de
photoluminescence en régime continu (PL-cw) et d’absorption. Dans un premier temps,
nous étudions les variations de I'intensité de photoluminescence, de la température
effective des porteurs et des positions des pics ainsi que leur largeur & mi-hauteur avec la
densité d’excitation. Dans un deuxiéme temps, nous observons les évolutions des mémes
paramétres que précédemment, mais en faisant varier la température du réseau Dans les
deux types d’investigations, I'influence des qualités structurales (comme I’homogénéité
des compositions des couches et la régularité de leur épaisseur) et des processus de
relaxation des porteurs sur les propriétés optiques et sur les performances d’une

hétérostructure laser seront discutés.
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3.2 Résultats et interprétation des mesures de PL-cw

Des spectres de photoluminescence en continu & 77 K des structures A, B et C, obtenus
pour différentes densités d’excitation, sont représentés aux figures 3.1, 3.2 et 3.3
respectivement. Les résultas obtenus pour une température de réseau de 300 K sont
représentés par les figures 3.4, 3.5 et 3.6. Dans les deux cas, la longueur d’onde
d’excitation est de 488 nm. Les pics principaux de photoluminescence correspondent aux
transitions C1-HHI entre les états fondamentaux dans les puits PQ (PQ-EF). Quant aux
épaulements, du coté des hautes énergies, ils correspondent aux transitions C1-LH1, C2-
HH2 (non visibles pour B et C) et aux recombinaisons dans les barriéres [103]. La

référence [103] constitue I’annexe A de cette thése.

Le profil de ces spectres est consistent avec un processus de recombinaison électrons-
trous du type bandes 2 bandes. Toutefois, on note la présence de queues de luminescence
aux basses énergies. Pour la structure A, le centre de I'épaulement est & ~ 25 meV sous
le pic principal. Quant aux structures B et C, il se situe & ~ 30 meV sous les pics
correspondant aux transitions fondamentales dans les PQ. Sachant que I'énergie de
liaison de I’exciton augmente avec la réduction de la largeur du PQ [104] (ce qui est le
cas pour B et C), on pourrait penser 2 une transition excitonique. Cependant, I’énergie de
liaison de I’exciton évaluée expérimentalement [104] et théoriquement [105] n’est pas

aussi grande. Nous en donnerons des exemples dans la section suivante.
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Figure 3.1 : Spectres de photoluminescence de la structure AaT.=77K
pour diverses densités d’excitation (voir légende).
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Figure 3.2 : Spectres de photoluminescence de la structure BA T, =77 K
pour diverses densités d’excitation (voir légende).
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Figure 3.3 : Spectres de photoluminescence de la structure Ca T, = 77K
pour diverses densités d’excitation (voir légende).
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L’énergie de liaison de l'exciton est de Fordre de 10 meV pour une structure
d’InGaAs/InP dont la largeur du PQ est de 65 A et elle décroit vers des valeurs similaires
a celles obtenues dans les massifs en augmentant considérablement I’épaisseur du PQ
{104, 105]. Nous attribuons donc cet épaulement & un déplacement du bord de ia bande
causé par la contrainte compressive, par des champs électriques internes, par des
fluctuations des largeurs des puits quantiques ou par une inhomogénéité des compositions
[106). Dans une teile éventualité, la densité d’états qui lui est associée est en général
faible et sa photoluminescence doit se saturer rapidement avec |’augmentation de la
densité d’excitation.[107]). L’observation attentive des spectres, spécialement ceux a 77

K, appuie cette hypothése.

Aux fortes densités d’excitation, nous avons observé pour la structure A 3 Ty =77 K un
signal de photoluminescence centré respectivement sur ~1.12 eV (figure 3.7a). Ce signal
vient de la région de confinement (RC, adjacente A la couche couvercle d’InP) dont la
longueur d’onde d’émission est de 1.15 pm a la température ambiante (un schéma de ia
structure A est donné 2 la figure 2.1). Cette PL provient de la région de confinement,
adjacente  la couche couvercle d’InP et Cette couche est bien plus épaisse (1000 A) que
I’épaisseur de I’ensemble des régions de confinement, PQ et barridres. Par conséquent, &
TrL=77K, la densité d'états y est nettement plus élevée. En ce qui concerne la structure
B, aux fortes densités et T. = 300 K, nous avons observé un signal de PL centré sur ~
1.32 eV (figure 7.7b). Nous attribuons cette luminescence au zinc utilisé comme dopant

de type P de la couche couvercle d’InP. Nous ne 1’avons pas observé dans A car cette
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couche n’y est pas dopée. D’ailleurs, nous verrons 'effet de la diffusion du sur les

franges du spectre de diffraction de RX de haute résolution (chapitre 5).

Pour des densités d’excitation aussi élevées que 15 kW/cm?, nous n’avons pas observé
d’émission stimulée. En supposant que chaque photon incident crée une paire électron-
trou et que tous les porteurs diffusent vers les PQ avant de se recombiner, il est possible
d’estimer la densité de porteurs photoexcités par unité de surface (nzp). Dans le tableau

3.1, nous en donnons quelques valeurs déterminées pour diverses densités d’excitation
(D. E.) et pour des temps de vie de porteurs (T) de 1000 ps et de 1500 ps. L'énergie

d’excitation i@ est de 2.54 eV (la raie 488 nm). Les temps de vie des porteurs sont
conformes a nos résultas obtenus par photoluminescence résolue en temps et que nous

présenterons dans le chapitre suivant.

Pour la plupart des densités d’excitation utilisées et pour une durée de vie des porteurs de
1 ns, nous remarquons que les concentrations de porteurs (nzp) que les PQ peuvent
idéalement collecter sont bien plus élevées que 10'2 cm™ jugée nécessaire A une
inversion de la population dans un laser [108]. 1l est donc clair que des processus de
recombinaisons non radiatives jouent un role non négligeable. Dans de telles
hétérostructures, & base de quaternaires, les processus non radiatifs les plus importants
sont: la recombinaison Auger, les imperfections d’interface et 1’échappement des porteurs
vers les barri¢res. Nous discuterons de ces phénomenes, ainsi que de leurs effets sur la

relaxation des porteurs dans les sections subséquentes et au chapitre 4.
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Figure 3.4: Spectres de photoluminescence de la structure A 4 T, =300 K
pour diverses densités d’excitation (voir légende).
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Tableau 3.1 : Densité de porteurs n;p pour diverses densité d’excitation.

1.23947x (D.E.)x 7 2
N,y = encm

199x10™"° x hw

T est exprimé en seconde et i@ esteneV.

D. E. (W/cm®) nzp_pour T= 1000 ps myp_pour T = 1500 ps
250 6.13 x 10" 9.2 x 10"
2500 6.13 x 10” 9.2 x 107
8900 2.18 x 10'® 3.29 x 10"°
10100 2.48 x 10 3.72x 10"
15200 3.73 x 10'® 5.6x 10
20000 4.90 x 10'® 7.36 x 10"

3.2.1. Interprétation de I’évolution de la PL en fonction

de la densité d’excitation

Contrairement aux résultas obtenus pour T = 300K, nous remarquons que les positions
des pics centraux des PL se déplacent vers les hautes énergies avec I’augmentation de la
densité d’excitation 2 Ty = 77 K (figures 3.1, 3.2 et 3.3). Les températures effectives des
porteurs (Tc) sont inférées  partir des queues aux hautes énergies des intensités de la PL.

En effet, la PL issue des PQ dans ce régime peut étre décrite par:

I(E)e< exp (- E/k,T,) 3.1)
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od E est I’énergie des photons émis et kg est la constante de Boltzmann. Le détecteur
utilisé est a base d’'InGaAs. Il posséde une réponse spectrale assez constante dans la
gamme d’énergies qui nous intéresse. Comparée aux approximations utilisées pour
établir 1’équation (3.1), I'incertitude que le détecteur introduit sur I’estimation de Tc est
négligeable. Les variations de Tc ainsi que les déplacements des pics centraux avec la

densité d’excitation, sont représentés aux figures 3.8, 3.9 et 3.10 pour les structures A, B

et C respectivement.
— 0.850
Légende B
-dp T N 058 -
@  Pusition du pic(eV) — 0.848 3
- 240 - E
) H{ — 0847 g
s 20 { L
t- E
g 20 ¥ 086 3
g {{' i 3
3 180 < , Structure A — 0845 5
160 i
5 % T =TK — 0844 §
140 .-‘E A uzﬂlln B G
120 {{ — 0.843
g 100 Le pointillé sert de guide pour les yeux -__ 0.842
llllll ! ] lllllll T T llllli[ 1
100 1000 10000
Densité d'excitation (W/em®)

Figure 3.8 : Evolution de Tc et de la position du pic central de la PL de A
avec la densité d’excitation
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D’aprés ces figures, nous remarquons que la température effective des porteurs (Tc) est
supérieure a celle du réseau dans les trois structures. La variation de la température avec
la densité d’excitation nous renseigne sur les mécanismes par lesquels les porteurs
acquiérent ou perdent de I’énergie. En relaxant, une population de porteurs perd de
I’énergie (vers le réseau ou d’autres porteurs), mais en gagne également. Ce gain
provient de la relaxation d’un autre groupe de porteurs excités et ayant initialement, une
énergie plus élevée. Il a été démontré que la température d’une population de porteurs
(en équilibre thermique) est déterminée en égalisant les taux de perte et d’acquisition
d’énergie [74, 109-113]). La température effective des porteurs est obtenue en simulant
les queux de hautes énergies des spectres de PL par Ip (E) o exp(-E/kgTc), oti Ip.(E) est
I'intensité de la PL a une énergie E et kg est la constante de Boltzmann. Comme le
montrent les figures 3.8, 3.9 et 3.10, Tc augmente rapidement avec la densité d’excitation
a des régimes de faibles densités d’excitation. Par contre, Tc augmente plus lentement
aux régimes de fortes densités d’excitation. Un comportement similaire a été observé par
Shah et collaborateurs [109, 112, 113]. 1l a été interprété par le fait qu’a haute densité
d’excitation, la concentration de porteurs s’approche d’une valeur critique pour laquelle
les taux de relaxation par interactions électron-électron et par électron-phonon LO sont
€gaux [109, 111-113]. Dans de telles circonstances, la quantité d’énergie transférée par
chaque porteur photo-excité au systéme de porteurs augmente moins rapidement avec la
densité d’excitation conduisant 3 une augmentation lente de Tc. D’un autre cdté, la
population de phonons peut s’amplifier en présence d’une grande concentration de

porteurs photo-excités. Il en résulte que ces mémes porteurs peuvent réabsorber des
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phonons. Ce phénoméne est connu sous le nom de porteurs chauds et phonons chauds.
De plus, les processus Auger augmentent avec |’augmentation de la concentration de
porteurs photo-excités et agissent comme une source de réchauffement des porteurs [37-
40]. Ces processus ralentissent la relaxation des porteurs et diminue I’efficacité de leur
capture par les puits quantiques. Il en résulte que les performances optiques d’un laser
sont fortement affectées (grande largeur 3 mi-hauteur et une faible fréquence de
modulation, etc). Pour une discussion plus détaillée des mécanismes de relaxation, basée
sur les évolutions de la PL et de Tc avec la densité d’excitation, le lecteur est prié de se
référer & nos résultats publiés dans la référence [103] (annexe A), ainsi qu’a la

bibliographie qui s’y trouve.

Nous remarquons que les positions des pics principaux se déplacent vers les hautes
énergies 2 mesure que la densité d’excitation augmente. Lorsque la saturation des PQ est
atteinte (ou dépassée), les positions des pics de PL demeurent sensiblement inchangées.
A la saturation, il y a un équilibre dynamique entre plusieurs processus physiques, et la
PL issue des PQ ne change que trés peu. Nous discuterons cette notion, avec plus de
détails, au chapitre 4. Ces déplacements sont de I'ordre de 5 meV, 8 meV et 25 meV
pour les structures A, B et C, respectivement. Ces déplacements peuvent étre attribués,
en partie, & des fluctuations des épaisseurs des PQ [114]. D’autres phénoménes, tels que
le remplissage de bande, peuvent contribuer aux déplacements des pics de PL.

Examinons-les successivement.
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Supposons que le phénoméne de remplissage de bande soit la cause principale des
déplacements vers le “bleu” des pics de PL. Dans un tel cas, nous devons nous attendre &
ce que le déplacement du pic de la PL de la structure B soit plus grand que ceux des deux
autres structures. En effet, I'épaisseur de sa région active est plus petite que ses
homologues dans A et C et le remplissage de bande, le cas échéant, y doit étre plus
prononcé. Quant 2 la structure C, son pic de PL s’est déplacé de 25 meV. 1l s’agit d'un
grand déplacement qu’on ne peut attribuer, uniquement, au phénomeéne de remplissage
bandes. Parmi les trois structures, C est la plus épaisse. Par conséquent, on pourrait
penser & des défauts structuraux ou relaxation de la contrainte induisant des modifications
du gap qui se manifestent essentiellement a basse température du réseau. Or, la
caractérisation structurale par diffraction de RX de haute résolution (chapitre 5). nous

apprend qu il n’en est pas ainsi. Dans ce qui suit nous discuterons les effets des

fluctuations des épaisseurs.

Des fluctuations d’épaisseurs dans des PQ causent une modulation, dans I’espace réel, de
la bande interdite telle qu’illustrée a la figure 3.11. Comme le temps de diffusion est de
Pordre de la piscoseconde (chapitre 4), il est beaucoup plus court que celui des
recombinaisons radiatives (~ ns). Par conséquent, les porteurs photogénérés peuvent
diffuser vers les creux de la modulation avant de se recombiner. A basse densité
d’excitation, les porteurs occupent des états de faibles énergies. Par conséquent, la
largeur 3 mi-hauteur (FWHM) du spectre de la PL est faible et I'énergie du pic

correspond au minimum de la bande interdite(E™) (figure 3.11-b). En augmentant
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graduetlement la densité d’excitation, de plus en plus de porteurs vont occuper des états
de hautes énergies. La position du pic de la PL se déplace alors vers des énergies de plus
en plus élevées et peut atteindre la valeur E™*. De fagon concomitante aux déplacements
des pics principaux vers les hautes énergies, les FWHM augmentent a leur tour (figure
3.11-a). Ayant émis cette hypothése, nous passons a 1'étude des sources d’élargissement

d’un spectre de luminescence tout en essayant de préciser les paramétres dont elles

dépendent.
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Figure 3.11 : Dlustration schématique de modulation de la bande interdite
et des possibilités de relaxation des porteurs.

Outre le phénomene de remplissage de bandes, on peut citer les processus suivants

comme sources d’élargissement d’un spectre de PL: (i) des fluctuations des épaisseurs
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des PQ, (ii) des variations des hauteurs de potentiel dues & des inhomogénéités des
compositions dans les PQ et les barriéres, et (iii) des défauts structuraux aux interfaces.
Ala ﬁgurg 3.12, nous montrons la variation des largeurs a mi-hauteur des pics principaux

de PL en fonction de la température du réseau et de la densité d’excitation.
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Figure 3.12: Evolution des largeurs A mi-hauteur de laPL de A, BetCen
fonction de la densité d’excitation pour deux températures de réseau Ty =
77 KetT.=300K.

Si nous désignions par I la largeur & mi-hauteur d’un spectre de PL, celle-ci pourrait

s’écrire sous la forme :

r?=ri, +r2, (3.2
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La partie inhomogene de I' (I'ipno) prend la forme d’une somme de deux termes :

2, =I2+I? 3.3)

ol I'y est la largeur & mi-hauteur & zéro K résultant des variations des compositions des

PQ et I'; est due 3 des imperfections d'interface dans les hétérostructures. Les
fluctuations aux interfaces sont dues aux occupations aléatoires des sites du groupe I
par les atomes In et Ga et des sites du groupe V par les atomes As et P. Ainsi, méme si
une couche avait une composition moyenne uniforme, son spectre de PL aurait
inévitablement une composante d’élargissement qui est due a la disposition aléatoire des
atomes aux interfaces. La partie homogeéne de I' (I'nom) dépend de la température; nous
la considérerons dans la section suivante. Par ailleurs, I'existence d’une certaine
population d’électrons dans les PQ cause un élargissement de la PL [115]. La
contribution de ce mécanisme a I'élargissement de la PL augmente avec la température

du réseau.

A ce niveau, nous revenons i la composante de " qui dépend de la température, Chom.

Cette composante peut s’écrire sous la forme :

2 =TI +03 (34)
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ot IMpo est I'élargissement di aux phonons optiques LO et [yvr est la composante

attribuée 2 la notion d’une durée de vie finie des porteurs [116]. L’évolution de la largeur

a mi-hauteur des spectres de la PL de la structure A en fonction de la température est

représentée 2 la figure 3.13. Nous constatons qu’aux faibles et moyennes températures,

I’élargissement des spectres de PL est essentiellement causé par la durée de vie finie des

porteurs.

FWHM (eV)

0.020 —

0.016 —

0.012 —

(NN DL DL DL DL DL
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Température (K)

Figure 3.13 : Variation du FWHM des spectres de PL de la structure A en

fonctign de
Wicm™.

la température du réseau. La densité d’excitation est ~ 5

A un degré moindre, des variations dans la composition des alliages ou des imperfections

d’interfaces peuvent agir comme des sources d’élargissement des spectres en modifiant

les hauteurs des barriéres de potentiels. Cependant, lorsque I’on augmente la température
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du résean de 50 K a 300 K, le FWHM accuse une augmentation de ~ 8 meV, Dans cet
intervalle de températures, les interactions entre porteurs et phonons optiques
longitudinaux (LO) constituent le processus dominant de relaxation des porteurs. La
contribution de 8 meV des phonons LO A I'élargissement des spectres est consistante
avec les 8.9 meV déterminés expérimentalement [117] pour de I'InGaAsP émettant &

1.33 um.

Aprés avoir revu quelques éléments sources d’élargissement d’un spectre de PL, on peut
avoir I'impression que la structure C (ou B) est d’une moins bonne qualité (imperfections
d’interface et/ou des variations de la composition). En effet, nous remarquons qu'a Ty =
77 K, les largeurs a mi-hauteur associées aux structures B et C sont plus élevées que celle
associée a la structure A. Jusqu'a une certaine mesure, la caractérisation des structures
par diffraction d¢ RX changera cette impression en ce qui a trait 3 la variation des
compositions, mais ne nous informera pas plus sur les fluctuations des épaisseurs dans B
et C. Pourquoi? 1l a été démontré que pour les puits quantiques assez étroits (de largeur
L, <50 A), toute variation de leur épaisseur, aussi petite soit-¢lle, cause un élargissement
important des spectres de PL [118]. Les PQ de la structure A sont plus épais que ceux de
B et C; il en résulte que le FWHM des spectres de A est moins “sensible” aux
fluctuations des épaisseurs des PQ que ceux de B et C. Par ces propos, nous voulons tout
simplement dire qu'il n’y a pas de croissance épitaxiale parfaite et alors, les fluctuations
d'épaisseur et les imperfections d"interface continuent de contribuer au FWHM observé

dans les spectres de PL. Dans le but d’identifier la (ou les) cause(s) des déplacements des
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pics de PL avec I’augmentation de la densité d’excitation, nous avons discuté certains

phénomeénes physiques concernés. Une autre hypothése est & venir.

Dans cette section, nous allons étudier les mécanismes de recombinaison dans nos
structures. L’une des méthodes les plus couramment utilisées pour ce genre d’étude est
basée sur la variation de I'intensité de la PL (IpL) en fonction de I’intensité de la densité
d’'excitation (Ipg). Selon les résultats de Dotor et collaborateurs [119], I est
proportionnelle a4 I pour des recombinaisons du type bandes-i-bandes et varie
linéairement avec Ipg pour des recombinaisons entre excitons. Cependant, avec une
analyse plus poussée, on arrive a obtenir des conclusions fort différentes. En effet,
puisque les PQ de nos structures sont non dopés, on peut supposer que les densités
d’électrons et de trous photogénérés (n et p) sont trés grandes comparativement a leurs
valeurs a I’équilibre thermique (no, po) et qu’elles sont égales (n = p). De plus, en ne
considérant que trois processus de recombinaison (voir plus bas), le total des taux de

recombinaisons radiatives et non radiatives est donné par [120, 121]:

Rux=Axn+Bxn’+Cxn’ (3.4)

olt A xn est le taux de recombinaisons aux niveaux des interfaces, B x n? est le taux de
recombinaison par émission spontanée et C x n’ est le taux de recombinaison par
processus Auger. Par ailleurs, on sait que le taux de génération des porteurs est

proportionnel 2 Ipg et qu’a I’état stationnaire il est égal & R,,. Finalement, sachant que
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I'intensité de photoluminescence (Ip) est proportionnelle 2 n® [122], on peut établir
moyennant quelques approximations [123], une relation entre Ip. et la densité

d’excitation du type:
I, = Iy (3.5)

Dans cette expression, I’exposant o peut varier entre 0.6 et 2 et n’est plus restreint aux
valeurs exclusives un ou deux. En effet, on peut s’en rendre compte en examinant les cas
limites ol un processus de recombinaisons domine les autres. Les valeurs de o obtenues

selon I'importance de chacun des processus envisagés précédemment sont regroupées

dans le tableau 3.2.

Tableau 3.2 : Valeurs de I’exposant o selon le processus dominant de

recombinaison.

Processus dominant Valeur de &
Recombinaison Auger 0.6
Emission spontanée 1
Piégeage de porteurs aux interfaces 2

Aux figures 3.14 et 3.15, nous présentons les évolutions des PL intégrées en énergies, en
fonction de la densité d’excitation des structures A, B et C A des températures de réseau
de 77 K et 300 K, respectivement. Nous remarquons que Ip. évolue linéairement avec

Ipe, sur au moins deux ordres de grandeurs. Cela indique que la recombinaison radiative
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est dominante pour cette gamme de densités d'excitation. Toutefois, pour des densités
d’excitation plus fortes, on remarque que Iy augmente beaucoup moins rapidement et
semble tendre vers une valeur de saturation. D’ailleurs, 'évolution de Ip en fonction de
DE a été lissée par deux segments droites en considérant séparément les régimes de
faibles et de fortes densités d’excitation. Ainsi, nous avons obtenu deux pentes
correspondant aux deux régimes de DE sus-mentionnés. La pente globale est obtenue en
lissant I’évolution de Ip. en fonction de DE par un seul segment de droite pour
I’ensemble des deux régimes de DE. Les pentes des courbes log (Ipr) en fonction de log

(Ipg), pour les trois structures sont présentées dans le tableau 3.3.

Nous notons que les valeurs des pentes diminuent avec I’augmentation de la densité
d’excitation. Ce comportement est le résultat de deux processus physiques. D’abord, les
recombinaisons non radiatives attribuées aux centres de piégeages de porteurs sont non
négligeables aux faibles densités d’excitation. Par conséquent, les coefficients o sont
supérieurs ou proches de un. Ensuite, les centres de recombinaisons se saturent avec
augmentant de la densité d’excitation et leurs effets diminuent. Par contre, les
recombinaisons du type Auger deviennent non négligeables. En effet, les pentes
obtenues pour les segments correspondants aux hautes densités d’excitation sont plus
petites que l'unité. Ce résultat n’est pas surprenant car pour des lasers & grandes
longueurs d’ondes (3 base d'InGaAs ou InGaAsP, par exemple), le processus Auger
constitue généralement un mécanisme non négligeable de recombinaisons non radiatives

[46].
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Tableau 3.3: Pentes des tracées Log (Ip) en fonction de Log (Ipg)

82

Te=77K TL=300K
Pente aux | Penteaux Pente Pente aux Pente aux Pente
Structure | Faibles D.E. | Fortes D.E. } Globale | Faibles D.E. | Fortes D.E. globale
A 1.12 0.66 0.99 0.89 0.65 0.82
B 1 0.7 1 1.27 0.98 1.19
C 1.19 1.04 1.16 1.03 0.95 1.02

3.2.2. Evolution de la PL en fonction de la température du réseau

Aux figures 3.16, 3.17 et 3.18, nous présentons les évolutions des PL en fonction de la
température du réseau pour les structures A, B et C, respectivement. Pour les structures
A et B, les pics situés 2 ~ 0. 85 eV et 3 ~ 1.035 eV (2 basse température) correspondent
aux transitions C1-HHI d’électrons des bandes de conduction vers des trous lourds des
bandes de valence dans les PQ. L’épaulement, centré approximativement a 1.05 eV,
observé dans la PL de B a basse température est assigné a la transition C1-LHI entre
électrons de conduction et trous légers de la bande de valence. Le comportement en
température des PL de ces deux structures est typique. Quant i I’évolution de la PL de la
structure C, elle n’est pas d’interprétation triviale. En effet, au fur et 2 mesure que I'on

baisse la température du réseau, nous constatons les comportements suivants :
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® Le pic a haute énergie (P2) se déplace vers des positions de plus en plus élevées. Ce pic
correspond aux transitions fondamentales C1-HHI dans les PQ. L’épaulement, centré
approximativement 3 1.045 eV observé aux basses températures, du coté des hautes
énergies de P,, est assigné  la transition C!-LHI entre électrons de conduction et trous
Iégers de la bande de valence.

@ Vers une température de 100 K, un autre pic 2 plus basse énergie (Py) apparait. I est
centré sur ~ 0.96 eV et sa position n’évolue que trés peu avec la baisse de la température.
A 6 K, son centre atteint 0.99 eV.

®Le rapport des intensités de PL correspondant 2 ces deux pics est inversé entre 50 K et

15K
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Figure 3.16 : Evolution de la PL issue de Ia structure A en fonction de la
température du réseau.
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Figure 3.17 : Evolution de la PL issue de la structure B en fonction de la

température du réseau.
Nous donnerons des explications & ce comportement dans la section suivante. Pour
I'instant, examinons la figure 3.19 qui représente les évolutions des positions des pics des
PL en fonction de Ty pour les structures A et C. Selon cette figure, nous constatons que
pour une augmentation de T, de 6 K 4 300 K, le gap de la structure A et la position du pic
#2 de la structure C baissent de ~ 48 meV et de ~ 58 meV, respectivement. Ce
rétrécissement des bandes interdites est similaire A celui de 1'InGaAsP massif, et est

décrit par I’équation phénoménologique de Varshni [124]:

InGaAsP — pnGaAsP iy T:
Ep () =EZ™ O)-a 7o (3.6)

ou Eg(0) estle gap 2 O K.



85

(0,01 X ) "1 #19p Jusuas)

r ot Tr v 17
09 098

09z 05

1.00

Energie (V)

(b)

(= *n 01 X ) 14 ®1 9p IsuIa]

Energie (¢V)

Evolution de la PL issue de la structure C en fonction de la

température du réseau.

.

Figure 3.18 :
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Figure 3.19 : Evolution des positions des pics des PL en fonction des
températures des réseaux des structures A et C.

Les lissages des rétrécissements des gaps avec la baisse de Ty, représentés par les
pointillés de la figure 3.19, ont donné un B de 320 K et des a qui valent 3.5 x 10% et 4 x
10 pour les structures A et C, respectivement. La valeur de B, obtenue ici, est bien plus
élevée que 136 K nécessaire A la description de la variation du gap de I'InP avec la
température [125). Pour des structures 3 PQ multiples d’InGaAsP/InP, Temkin et
collaborateurs [126] ont rapporté des résuitats similaires aux notres. Toutefois, d’une
publication 3 I’autre, on peut trouver une légeére différence dans la quantité de
renormalisation du gap avec la baisse de T.. Cette différence s’explique par des

fluctuations différentes dans les épaisseurs des PQ d’une structure 2 une autre
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L’évolution de la PL issue de la structure C en fonction de la température n’est pas
d’interprétation triviale. En effet, comparativement aux autres structures (figures 3.8, 3.9

et 3.10), le comportement optique de C se résume comme suit:

0 de fagon exceptionnelle, la position de son pic de PL s’est déplacée de ~ 20 meV
pour la gamme de densités d’excitation utilisées,
0 La position de son pic de PL est toujours plus basse que celle de B,

0 les largeurs A mi-hauteur de ses spectres de PL sont toujours plus élevées que celles

deB.

De plus, tel que montré  la figure 3.30, les puits quantiques de la structure C absorbent &
~ 1.05eV A TL = 6 K. I'absorption est de ~ 60 meV plus haute en énergie que la PL
(figure 3.18 a). Des anomalies similaires 2 celles que nous venons d’énumérer ont été
observées dans des temaires et des quaternaires (InGaAs et InGaAsP) par plusieurs
groupes de recherche [127-138]. Un tel comportement, a été attribué a la formation de
domaines ordonnés résultants d’une occupation préférentielle des sites du réseau cristallin
par les atomes qui le constituent [127-138). Ce mécanisme physique, ayant lieu durant la
croissance épitaxiale de I’hétérostructure, a été investigué théoriquement [139-151} et
observé expérimentalement par plusieurs techniques telles que la spectroscopie
électronique en transmission [152-176] et la diffraction aux rayons X [177-186]. Ce

processus est communément appelé “Atomic Ordering”. A titre d’exemple, dans des
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conditions expérimentales similaires aux ndtres, les résultats de Fouquet et collaborateurs

[133] concernant des structures ordonnées se résument comme suit:

¢ 2 mesure que I’on augmente la densité d’excitation, le pic de PL se déplace vers les
hautes énergies. Ce déplacement varie de 15 4 33 meV,
¢ [I’énergie de la PL est de 70 meV plus basse que celle de I’absorption,

¢ |’effet d’ordre baisse le gap de la structure et augmente la largeur & mi-hauteur de son

spectre de PL.

L’ensemble des constatations basées sur nos mesures or sur ce qui est rapportée par la
vaste littérature corrobore I'hypothése d’existence de domaines ordonnés dans la
structure C. Rappelons que les régions actives des structures A, B et C sont constituées
de 4, 8 et 12 PQ dont les épaisseurs totales sont de 1120 A, 1380 A et 1920 A,
respectivement. Il a été démontré que si 1’épaisseur d’une région active (constituée de
PQ multiples sous contrainte compressive) dépassait une valeur critique située entre 160
et 360 A [132-138, 185, 186] des anomalies dans la PL, similaires A ce que nous venons
d’observer devraient apparaitre. Devant une telle situation, nous avons décidé d’effectuer
des caractérisations structurales par diffraction de RX de haute résolution. Nos mesures
n’ont pas décelé de domaines ordonnés dans C. Néanmoins, elles nous ont permis
d’investiguer d’autres caractéristiques structurales, telles que les compositions des

différentes couches et les contraintes associées (chapitre 5). De plus, les résultats obtenus
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par diffraction de rayons X excluent la possibilité que le pic de PL a basse énergie, P1,

soit di 4 des recombinaisons associées & des défauts structuraux.

Absorption (u. 8.)

1 -

Structure C
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Figure 3.20: Spectre d’absorption en fonction de Ty de la structure C.

Par ailleurs, par des mesures de photoluminescence résolue en temps et réalisées dans des

conditions expérimentales semblables, nous avons obtenu des temps de vie de porteurs

qui sont de I'ordre de la nanoseconde (chapitre 4). Ce résultat appuie I’hypothése

d’absence de défauts structuraux. Comme autres hypothéses visant a expliquer le

comportement de la PL de la structure C, on pourrait penser & des recombinaisons entre

des paires donneur-accepteur (DAP) ou i des transitions du type électron-accepteur [133,

187]. En effet, il y a des caractéristiques communes entre le comportement en PL de ce

type de recombinaisons et celui que nous venons d’observer pour la structure C. Dans les
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deux cas, il y a émission 2 partir des sous-bandes et la position du pic se déplace vers les
hautes énergies a2 mesure que la densité d'excitation augmente. Nous discuterons, plus en
détail, la notion de domaines ordonn€s et la nature des donneurs et des accepteurs, lors de
Iinterprétation des résultats obtenus par diffraction aux rayons X de haute résolution.

(chapitres 5).

A la figure 3.21, nous montrons les variations des PL (intégrées en énergie) en fonction
de Ty pour les structures A et C. Nous remarquons qu'aux hautes températures, la PL
décroit de fagon exponentielle. Cette décroissance est attribuée a la relaxation des
porteurs par interactions avec des phonons optiques LO. Dans cette gamme de
températures, les mécanismes de recombinaisons sont essentiellement non radiatifs. Tout
comme pour ’intensité de la PL, le temps de vie des porteurs dépend de la température
du réseau. Dans les PQ, ce temps est fonction du temps que mettent les porteurs pour
relaxer de fagcon non radiative (tnr) et de fagon radiative (tr). De maniére générale, on

peut I’écrire sous la forme :

-1
1 1
T,)= + 3.7
(T,) [fR(TL) tNR(TL)J 3.7

En désignant par E, I’énergie d’activation du processus non radiatif, Tyg peut s’écrire

sous la forme [188-190]:
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Ty T) =The ex;{ kE;'

J (3.8)

B8+L

Une estimation de I’énergie d’activation, E,, peut &tre obtenue a partir de [p(Tp)
exprimant la variation de I'intensité de la PL intégrée en énergie en fonction de la

température du réseau. En effet, le trait pointillé tracé i la figure 3.21 représente

I’expression théorique de I(TL) et qui est donnée par [190]:

1) _ I,
"0 L[,

=
Ty kT,

ou T est le temps de vie global, T est le temps de vie radiatif de I’exciton libre et Tng le

IT)=1,

(3.9)

temps de vie associ€é & un processus non radiatif activé thermiquement. Le terme
exponentiel de 1'équation 3.9 dépend fortement de la température. Cela nous permet de
négliger la dépendance en température de Tr. Les paramétres obtenus a partir de
'opération de lissage pratiquée sur les points expérimentaux de la figure 3.21 sont

consignées dans le tableau 3.4.

L'énergie d’activation des relaxations non radiatives des excitons dans la structure C est
plus faible comparativement i celle dans A. Ce résultat est prévisible puisque les PQ
dans la structure C sont moins épais que ceux de A. De plus, tel qu’observé par des
mesures de photoluminescence résolue en temps (chapitre 4), le temps de vie radiatif des

porteurs est de ~ 1.5 ns et de ~ 1.3 ns dans les structures A et C, respectivement. Par
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conséquent, 7y, vaut ~ 2.5 fs et ~ 1.5 fs dans A et C, respectivement. Un temps de vie

non radiatif, plus court dans la structure C, s’explique par un recouvrement plus
important entre les états des PQ et ceux des barriéres dans la structure C possédant des

puits quantiques plus étroits comparativement a ceux de A [103] (annexe A).
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Figure 3.21 : Variations des PL intégrées en énergie en fonction de T,
pour les structures A et C.

Tableau 3.4 : Estimation de I'énergie d’activation des processus non
radiatifs et du temps de vie radiatif des porteurs i partir du lissage de

Ip(T0).

Structure E, (meV) %
NR

A 70+ 10 (6 £0.2) x 10

C 45+3 (81£0.3)x 10°
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3.3 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié, & I'aide de la photoluminescence standard les
processus de relaxation et de recombinaison de porteurs dans trois structures lasers a
puits quantiques multiples. Nous avons montré que la position en énergie du pic de
photoluminescence se déplace vers des énergies de plus en plus faibles 2 mesure que la
température du réseau augment. Le déplacement globale résulte de deux processus
simultanés et opposés: la diminution du gap (dominant) et le déplacement vers le bleu
induit par des fluctuations des épaisseurs. Dans deux hétérostructures sur trois, le
déplacement du pic de photoluminescence avec |’augmentation de la température du
réseau €tait typique. Dans la troisiéme structure, nous avons observé un comportement
anomal. Nous avons discuté ce phénoméne en termes de transitions donneur-accepteur et
en termes de formation de domaines ordonnés au moment de la croissance de la structure.
Nous avons montré qu’une inhomogénéité de la composition, une fluctuation de
I'épaisseur des puits quantiques ou la présence des centres de piégeages de porteurs
réduisent le temps de vie des porteurs et affectent I’efficacité de capture des porteurs par
les puits quantiques. Nous avons montré qu’d basse densité d’excitation, la
recombinaison des porteurs est essentiellement radiative. Aux fortes densités
d’excitations, des processus tels que les recombinaisons Auger, les porteurs chauds, les
phonons chauds, |'écrantage des interactions électron-phonon ou le remplissage de
bandes deviennent non négligeables. Ces processus réduisent le taux de refroidissement

des porteurs ainsi que I’efficacité de leur capture par les puits quantiques.



CHAPITRE 4

Interprétation des résultats obtenus par

photoluminescence résolue en temps

4.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous présentons et analysons les résultats obtenus par
photoluminescence résolue en temps. D’abord, nous rappelons briévement le supplément
d’énergie acquis par un porteur suite a une excitation d’un semi-conducteur par des
photons. Cela nous aménera a justifier le choix des longueurs utilisées pour exciter les
trois hétérostructures laser a puits quantiques muitiples. Ensuite, nous abordons le
probléme de la dynamique des porteurs. Nous évaluerons le temps de transfert de
porteurs d’une couche a une autre et le temps de leur capture par les puits quantiques.
Les effets de la température du réseau, de la densité d’excitation et de 1'énergie
d’excitation sur les mécanismes de relaxation des porteurs seront discutés. Nous
conclurons ce chapitre par faire le lien entre les propriétés optiques et électriques d’un

laser et ses performances en terme de composant opto-€lectronique de trés haute vitesse.
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4.2 Energie acquise par les porteurs suite & une excitation optique

Pour des transitions respectant la conservation de la quantité de mouvement, les
suppléments d’énergie acquis par les électrons et les trous dépendent de I'énergie

d’excitation. Ces suppléments sont respectivement donnés par [191] :

m
AEe=(hv-Eg—ElC-ElHH) -

m,+m, @

AE, = (hV—Eg -E ‘Emu)"AEe 4.2)

ol hv est I’énergie d’excitation, E; est I'énergie de la bande interdite, Eic et Eixy sont les
premiers niveaux quantifiés pour les électrons et les trous respectivement. Les masses
effectives des électrons et des trous lourds sont symbolisées par me et my,
respectivement. En supposant que les bandes sont paraboliques avec des masses
effectives [192] m, = 0.053 mg et my, = 0.46 my, on voit aisément que leur rapport dans
I’équation 4.1 indique que 90 % du supplément d’énergie est transféré aux électrons. De
plus, telle qu’obtenue par interpolation entre binaires [192], la séparation entre les vallées

[ et L de la bande de conduction dans un alliage d'InGaAsP est App, =0.56 eV.

Les longueurs d’ondes d’excitation que nous avons utilisées dans nos mesures par
photoluminescence résolue en temps (TRPL) sont : A = 740 nm, A = 820 nm et A = 880

nm. Les énergies d’excitation correspondantes sont : 1.675 eV, 1.511 eV et 1.408 eV,
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respectivement. Considérée dans cet ordre, chacune de ces énergies est soit beaucoup
plus €levée, soit un peu plus élevée, soit plus basse que la bande interdite de I'InP 2 des
températures de 18 K ou 77 K. Conséquemment, avec ces différentes énergies
d’excitation on s’attend & : (1) pouvoir inclure et exclure, éventuellement, un transfert de
porteurs entre les vallées I' et L de I'InGaAsP; (2) inclure et exclure le processus de

transport de porteurs dans la couche tampon d’InP.

4.2.1 Résultats d’une excitation a A = 740 nm (1.675 eV)

Une excitation a cette longueur d’onde génére des porteurs dans la couche tampon d’InP,
dans les régions de confinement (RC) et dans les puits quantiques (PQ). Cependant,
sachant que la couche tampon d'InP est assez épaisse (15000 A), la plus importante
population de porteurs générée par pompage optique y apparait. Une partie de ces
porteurs s’y recombine et 1'autre partie diffuse d’abord vers la région de confinement, et
puis, vers les puits quantiques. Aux figures 4.1, 4.2 et 4.3, nous montrons des spectres
typiques de photoluminescence, a différents délais, des structures A, B et C
respectivement. La densité d’excitation et la température du réseau (Ty) sont de 1000

Wicm? et 77 K, respectivement.

Les pics A basses énergies, situés 3 = 0.86 eV pour la structure A et & = 1.045 eV pour les
structures B et C sont attribués aux transitions entre états fondamentaux 1C-1HH des

puits quantiques, telles qu’indiquées a la figure 1.2 (du chapitre 1). Le pic a haute
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€énergie, centré 2 1.43 eV ( 10 meV), est attribué aux recombinaisons dans la couche

tampon d’InP. Les régions de confinement et les barriéres émettent A des énergies

intermédiaires.
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Figure 4.1 : Spectres de PL résolue en temps de la structure A, a différents
délais. La densité d’excitation est de 1000 W/cm?et T = 77K.

En examinant les figures 4.1, 4.2 et 4.3, on constate que le centre du pic de la PL

provenant des régions de confinement se déplace, avec le temps, vers les plus basses

énergies. En effet, aussi bien la forme de la luminescence que I’intensité de chaque pic

suggérent un déplacement de porteurs de la couche de confinement vers les puits

quantiques.



98

Structure B
A
”»
" al
T.=7K 18000 4 o 0 A
D.E. = 1600 Wicm® o e 4
A =M00m 10000 N X AU 2 1000ps

- . .";!m,._.-I SRR .
]
[}
20000 - 3090 N » !
1)
- - 0 I-'r .% i!!!lq. \..'m"
20000 ~ 10000 — # - ?‘ ,‘

l L} r L] l v I v Fl l L]
09 10 11 12 13 14 18
V)

Intensité de la PL (comptes/s)
o

Figure 4.2 : Spectres de photoluminescence résolue dans le temps de la

structure B, 2 différents délais. La densité d’excitation est de 1000 W/cm?

etT.=77K.
Pour des délais relativement courts et pour une énergie de détection donnée, la population
de chaque type de porteurs est composée de deux parties : (i) des porteurs créés sur place
et (ii) des porteurs provenant de régions autres que celles ol ils ont été générés. Ceci
explique le changement de formes (largeur de raie) et d’intensités des luminescences aux
diverses énergies. Deveaud et collaborateurs [193] ont étudié le transport de porteurs
dans des supra-réseaux en escalier (de différentes périodes) constitués d’ AlGaAs déposé
sur du GaAs. Pour le supra-réseau ayant la plus petite période (20 A/20 A) et pour une
densité d’excitation correspondant 3 une concentration de paires électron-trou, Ny ~ 10"’
cm™ (supérieure A celle d’un dopage résiduel), Deveaud et collaborateurs [193] ont

qualifié le transport de porteurs d’étre vertical (transport de Block) et ambipolaire. Cela
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implique que la luminescence n’est observable que dans les régions ol les deux types de
porteurs sont présents et que la longueur du libre parcours moyen des trous est plus
grande que la période du supra-réseau [193]. D’un autre cdté, Forest et collaborateurs
(194] suggerent que dans les systémes d’InGaAsP/InP, le transport soit controlé par les
trous. Les deux raisons principales qu’ils ont invoquées sont les suivantes: (i) la
discontinuité entre bandes de valence est plus grande que celle entre bandes de
conduction (puits des trous plus profonds); (ii) & cause de leur plus grande masse
effective, les trous sont plus lents que les électrons dans les puits quantiques et dans les

régions de confinement.

Quant a notre opinion de la question, basée des simulations Monte Carlo [195] (annexe
B) des résultats expérimentaux de la figure 4.1, elle se résume comme suit. Dix
picosecondes aprés l’excitation par une impulsion laser, les densités de porteurs
(€lectrons et trous) atteignent leur maximum dans les PQ. A cause d’une masse effective
plus élevée pour les trous, la condition de neutralité de charges n’est pas satisfaite dans
les PQ et la densité de trous y est 1.5 fois plus grande que celle des électrons. De plus,
nous avons montré (figures 4 et 5 de I'annexe B ou de la référence [195]) que la densité
moyenne des trous demeure supérieure 2 la densité moyenne des €lectrons pour une durée
de temps dépassant les 100 ps. Tenant compte de ce résultat et du fait que les trous sont
excités a des énergies plus basses que celles des électrons, nous avons conclu le temps de
capture des deux types de particules est le méme. Dans les barriéres, I'intensité des

recombinaisons radiatives est faible et la densité de porteurs décroit plus rapidement que
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dans les PQ. Cela s’explique par un transfert rapide de porteurs des barriéres vers les PQ.

Dans ce qui suit, la dynamique des porteurs sera examinée de “plus prés” et avec plus de

détails.
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Figure 4.3 : Spectres de photoluminescence résolue dans le temps de la
structure C, 2 différents délais. La densité d’excitation est de 1000 W/cm?

etTy=77K

Afin de mettre en évidence le processus de transfert des porteurs, nous avons évalué les
photoluminescences intégrées en énergie, provenant des régions de confinement (PLgc,
barri¢res incluses) et des puits quantiques (PLpq) et nous les avons comparées 2 celles des
couches tampon d’InP (PLyp). A la figure 4.4, nous montrons I’évolution temporelle de

rapports de photoluminescences issues de différentes régions dans la structure C, sous
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une densité d’excitation de 1000 W/cm® et 2 T =77 K. Cette figure met en évidence une

signature de transport de porteurs de la couche tampon d’InP vers les puits quantiques en

passant par la région de confinement.
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Figure 4.4 : (a) Rapports de PL intégrée en énergie provenant de
différentes régions de la structure C. La densité d’excitation est de 1000
Wicm? et TL = 77 K. Le 0.3 exprime un décalage pour une meilleure
visibilité. (b) Evolution temporelle des rapports de PL, (PLpp +
PL&c)/PLip, dans les trois structures A, B, et C.
A la figure 4.4b, nous montrons I'évolution temporelle des rapports de
photoluminescences intégrées en énergie, (PLeg + PLrc)/PLwp, dans les structures A, B et
C. La densité d’excitation était de 1000 W/cm? et la température du réseau était de 77 K.
En examinant la figure 4.5 et les spectres montrés aux figures 4.1, 4.2 et 4.3, nous
constatons ce qui suit : (i) pour des délais de 'ordre de 10 ps, le rapport (PLeq +

PLgc)/PLyp dans la structure A est plus élevé que ceux des structures B et C. Ceci est di
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au fait que les épaisseurs totales des structures B et C sont plus petites que celle de A, et
alors, le nombre de porteurs photo-excités directement dans la couche tampon d’InP est
plus élevé dans les structures B et C. De plus, la région de confinement de A est plus
large que celles des structures B et C. Par conséquent, on s’attend i ce que les effets de
remplissage de bande (band-filling) et/ou de phonons chauds soient plus prononcés dans
les structures B et C. (i) (PLpq + PLrc) dans la structure C est toujours plus élevée que
PLyp, contrairement A ce qu’on note pour A et B. Ce comportement corrobore les
résultats des cinétiques qui seront présentés dans les sections subséquentes. En effet, les
temps de montée et de descente de la PL des PQ dans la structure C sont constamment
plus petits que ceux observés pour A et B. Voila une autre caractéristique optique de la
structure C qui s’ajoute au comportement anomal de sa PL en fonction de la température

et qui n’a pas d’explication triviale.

De nombreux groupes de recherche ont rapporté une amélioration des propriétés de
transport, due 2 la formation de structure ordonnée (disposition réguliére d’atomes les uns
par rapport aux autres) durant la croissance [139, 159, 162, 164, 168, 170, 172, 173, 175,
176, 185, 186]). Arent et collaborateurs [175] commengaient leur article en disant, et nous
citons: “Ordering in III-V semiconductors is of considerable interest as an additional
degree of freedom in obtaining high quality optoelectronic materials”. Ce genre de
déclaration nous a invité 2 rajouter la diffraction de RX de haute résolution aux

techniques de caractérisation préalablement définies. Or, les spectres de diffraction de
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RX de la structure C suggérent une bonne qualité structurale, sans pour autant que des

domaines ordonnés ne soient mis en évidence. Nous reviendrons i ce sujet au chapitre S.

4.2.1.1 Estimation des temps de transport et de capture des porteurs

Dans ce qui suit, nous étudions le comportement dynamique de certaines bandes dans la
structure A. Les figures 4.5 et 4.6 montrent des évolutions temporelles des PL issues de
différentes transitions observées dans la structure A, sous différentes densités d’excitation
(1000 W/cm? et 3200 Wicm?) et A T =77 K. Afin de ne pas encombrer les figures, la
fréquence des symboles qui y apparaissent a été réduite. Alors, pour une idée plus

précise des temps de montées, le lecteur est pri€ de se référer au tableau 4.1.

Les différentes énergies de détection dans la figure 4.5a correspondent 2 la transition
fondamentale dans les PQ (PQ-EF, 0.883 eV), 4 la transitions associé au premier état
excité des PQ (PQ-PEE, 0.936 eV) et i la transition dans la couche tampon d’InP (1.423
eV), respectivement. Les énergies de détection qui apparaissent dans la figure 4.5b

correspondent 2 des transitions dans les régions de confinement.

Dans la majorité des cas, nous notons une décroissance exponentielle. En considérant un
modéle simple i trois niveaux, nous pouvons simuler les comportements temporels par

une différence de deux exponentielles [197]:
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ol Ty et Tp représentent les temps de montée et de descente de l'intensité de la PL,

respectivement. Dans le tableau 4.1, nous résumons les temps de montées et de descentes

obtenus selon les meilleurs lissages par |’équation ci-haut.
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Figure 4.5 : Evolution temporelle de la PL issue de certaines bandes
observées dans la structure A. D. E. = 1000 W/cm®, Ay = 740 nm et Ty =
77 K, (voir texte).

Le comportement temporel des bandes de la région de confinement montre clairement

que cette derniére alimente en porteurs la région active. En effet, la décroissance de la
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PL issue des RC et 1a montée de la PL dans les PQ sont assez rapides. Par conséquent, la

relaxation des porteurs est rapide et leur capture par les PQ est efficace.
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Figure 4.6 : Evolution temporelle de la PL issue de certaines bandes

observées dans la structure A. D. E. = 3200 W/cm’, Aex. = 740 nm et Ty =

77 X, RC = région de confinement.
Tels que consignés dans le tableau 4.1, les temps de montées augmentent continuellement
avec la diminution de 1’énergie de détection. En effet, pour une densité d’excitation de
1000 W/cm?, le temps de montée varie de = 1.5 ps dans la région de confinement (1.269
eV), 2 =5.5 ps dans les barridres de la région active et atteint =9 ps dans les PQ. Avant
d’étre capturés par les PQ, en passant des états 2 trois dimensions aux états confinés dans
les PQ, les porteurs passent par plusieurs régimes de relaxation. Conséquemment, le
temps de montée de la PL des PQ inclus: (i) le temps de transport des porteurs i travers
les régions de confinement et les barridres, (ii) le temps de relaxation par phonons

optiques vers le bord de la bande de conduction, (iii) le temps de relaxation (entre les
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sous-bandes), et finalement, (iv) le temps de leur capture par les PQ. Cependant, dans un
schéma plus simple, le transfert des porteurs peut étre divisé en deux processus
séquentiels, qui sont le transport et la capture. Selon ce modéle et pour une densité
d’excitation de 1000 W/cm?, la différence de ~ 4 ps entre les deux premiers temps de
montées peut étre attribuée au transport de porteurs de la couche tampon d’InP jusqu’au
voisinage immédiat du premier PQ. D’autre part, la seconde différence de ~ 3.5 ps entre
les temps de montées de la PL des barriéres et de celle des PQ peut étre interprétée
comme un temps de relaxation et de capture. Les barriéres sont suffisamment minces

pour y négliger le temps de transport [65).

Tableau 4.1 : Temps de montées et de descentes de certaines bandes
observées dans la Structure A. A =740 nmet T =77 K.

Densité d’excitation
1000 W/cm? 3200 W/cm®

Energie | Identité Tn (ps) b (ps) ™ (ps) Tp (ps)

(V)

0.883 PQ-EF 9+1 900F100 | 12105 }1200F100

0.936 PQ-PEE 7+05 200F 20 8+05 350 %25

1.037 Bar. 55105 70F10 6105 120¥ 10

1.135 RC 3+05 25F3 45105 50F5

1.203 RC 2105 T¥1 4+0.5 20F2

1.269 RC 1.5%£0.5 3F05 2105 8§F2

1.423 InP 5505 | 750%25 7+05 800 + 50




107

Ce temps de capture, ainsi estimé, est en trés bon accord avec celui de 4 ps rapporté par
Westland et collaborateurs [198] pour InGaAsP/InP. 11 est aussi en trés bon accord avec
le temps de capture de 4.5 ps rapporté pour des amplificateurs optiques 2 puits quantiques
multiples sous contrainte compressive de 1.53 % d'InGaAs (échantillons # 2), émettant &
1,55 um 2 la température ambiante [199]. Nous remarquons qu'une augmentation de la
densité d’excitation de 1000 W/cm?® 2 3200 W/cm?, n'affecte que trés peu le temps de
transport mais augmente substantiellement le temps de capture. En effet, en considérant
les méme bandes et en suivant le méme raisonnement que précédemment, les temps de
transport et de capture sont de ~4 ps et de ~ 6 ps, respectivement (D. E. 3200 W/cm®). Le
temps de capture a presque doublé! Plusieurs phénoménes physiques interviennent avant
et pendant la capture des porteurs. Entre autres, nous citons les interactions porteur-
porteur (e-e, t-t, e-t), porteur-phonon (acoustique ou optique LO or TQO) et porteur chaud-
phonon chaud. Certains effets de ces interactions seront discutés dans les sections

suivantes.
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4212 Effet d’une baisse de la température du réseau

Les figures 4.7, 4.8 et 4.9 montrent des spectres typiques des structures A, B et C,
différents délais, pour une température du réseau de 18 K et sous une densité d’excitation
de 1000 W/cm®. Une comparaison de ces spectres avec ceux montrés aux figures 4.1,
4.2, 4.3 révéle que les positions des pics associés aux PQ, 2 la couche tampon d’InP et &
aux régions de confinement sont & ~ 6 (+ 1) meV plus hautes que ce qu’elles étaient & 77
K. De plus, |'étalement de la luminescence des PQ du coté des hautes énergies est plus
faible pour Ty = 18 K. Ce résultat indique que suite A une baisse de la température du
réseau, les porteurs se recombinent depuis les états fondamentaux des PQ. Quant aux
mécanismes de relaxations 4 18 K, nous pensons que les interactions entre porteurs et
phonons acoustiques constituent le processus de relaxation dominant. En effet, & 18 K,
les électrons se couplent essentiellement aux phonons acoustiques par un potentiel de

déformation ou des champs piézoélectriques.

Les figures 4.10 et 4.11 montrent les effets d'une baisse de la température du réseau sur
les évolutions temporelles des PL issues des PQ et de deux bandes de la région de
confinement dans la structure A. Dans les tableaux 4.2 et 4.3, nous résumons les temps
de montées et de descentes de certaines bandes observées dans les structures A, B et C
respectivement. Notons que les valeurs du tableau 4.3 vont servir a une comparaison des

propri€tés optiques et de transport des structures B et C.
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Figure 4.7 : Spectres typiques de la structure A, 2 différents délais. La
densité d’excitation est de 1000 W/cm? et T, = 18 K.
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Figure 4.8 : Spectres typiques de la structure B, 2 différents délais. La
densité d’excitation est de 1000 W/cm? et Ty = 18 K.
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Figure 4.9 : Spectres typiques de la structure C, a différents délais. La
densité dexcitation est de 1000 W/cm? et Ty = 18 K.
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Figure 4,10 : Variation de I'évolution temporelle de la PL issue (a) des
PQ de la structure A et (b) d'une bande de la réglon de confinement avec
To. La densité d’excitation est de 1000 W/cm?.
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Tableau 4.2 : Temps de montées et de descentes de certaines bandes
observées dans A. Aec. =740 nm, la densité d’excitation est de 1000 W/cm?

etT =18K.

Energie de détection Identité Tu (ps) o (ps)
(eV)
0.875 PQ-EF 12£1 900 ¥ 100
0.962 PQ-PEE 10£2 215F25
1.019 Barriéres 8+1 100 ¥ 10
1.079 RC 6+0.5 T0F 10
1.142 RC 3+0.5 35F5
1.207 RC 1.5+0.25 8F1
1431 InP 5+0.5 600 ¥ 25

* Légende : PQ-EF : Transition entre états fondamentaux des PQ; PQ-PEE : transition
entre premiers états excités des PQ; RC : région de confinement.

Tableau 4.3 : Temps de montées et de descentes de certaines bandes

observées dans B et C. Ao = 740 nm, la densité d’excitation est de 1000
Wicm®et T = 18 K.

Energie (V) | Identité v (ps) Tp (ps)
B C B C
1.061 PQ 12%1 10¥0.5 1150+ 100 | 1000 ¥ 100
1.142 RC 10t1 7.5%05 25025 210F10
1.207 RC 8+05 6F05 1515 S0FS
1.262 RC 2025 2F0.25 —_ 35F5
1.439 InP 5+05 5%0.25 750 +25 700 F25
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Dans nos structures, les valeurs des bandes interdites des régions de confinement sont trés
rapprochées. Il n’est donc pas facile de se fixer une énergie donnée dans une bande et
d’observer sa cinétique en fonction de la température car la position en énergie de cette
bande change avec la température. Toutefois, sachant que plus I'énergie de la bande
considérée est grande plus le temps de descente de sa PL est court, on voit qu'en baissant
la température de 77 K & 18 K, les temps de descentes de la PL issue des PQ, des
barriéres, des couches de confinement et de I'InP n’ont sensiblement pas changé (voir
tableaux 4.1 et 4.2 pour la méme densité d’excitation, 1000 W/cm?). Notons que les
recombinaisons non radiatives du type Auger sont supposées négligeables pour une
densité d’excitation de 1000 W/cm’® correspondant & une concentration de porteurs
estimée A ~ 4.45 x 10*'2 cm™ [200], (voir aussi le tableau 3.1 du chapitre 3). Le fait que
le temps de vie des porteurs ne change pas entre Ty = 18 K et T, = 77 K indique que les
recombinaisons radiatives sont du type bande-a-bande et non du type excitonique. En
effet, Wang et collaborateurs [201] ont montré que le temps de vie des excitons dans un
PQ d’InGaAs/GaAs a augmenté avec I’élévation graduelle de la température du réseau de
~ 4K 2 50 K. Ce résultat a ét¢ interprété par une diminution de la population d’excitons
causée par un élargissement de leur distribution autour de k = 0 (minimum de la bande de
conduction). Rappelons toutefois, que notre estimation du temps de vie n’est
qu’approximative et que toute interprétation basée sur les valeurs que nous avons
obtenues doit étre faite avec une certaine précaution. En effet, le modele a trois niveaux

(équation 4.3) n’est pas approprié dans le cas de saturation des PQ, car dans un tel cas, il
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faut plus que deux constantes de temps pour lisser les courbes temporelles. Nous

parlerons de la saturation des PQ et de ses conséquences dans les sections suivantes.

Intéressons-nous maintenant aux temps de montées de la PL. Une comparaison des
valeurs consignées dans les tableaux 4.1 et 4.2 nous montrent que les temps de montées
de la PL des PQ et de celle des barriéres ont augmenté considérablement suite a une
baisse de la température du réseau. Les temps de montées associés a la PL de la couche
tampon d’InP et a la PL des régions de confinement proches des PQ n’ont augmenté que
trés peu (0.5 a 1 ps). Ce résultat indique une diminution de la mobilité due a un effet de
localisation des fonctions d’ondes causée par des fluctuations des épaisseurs des couches
ou par des imperfections d’interfaces [202, 203). Nous discuterons les propriétés
structurales au chapitre 5. Nous passons maintenant a une comparaison de la dynamique
des porteurs dans les structures B et C qui ne différent que par le nombre de PQ (8 PQ
dans B et 12 PQ dans C).

La figure 4.11 montre les évolutions temporelles des PL issues des PQ (1.061 eV), de
certaines bandes des régions de confinement et de I'InP dans les structures B et C. En
examinant la figure 4.11 et les tableaux 4.2 et 4.3, nous notons ce qui suit. (i) Le temps
de descente de la couche tampon d’InP dans la structure A est d’une centaine de ps plus

court que ses homologues dans les structures B et C. ii) Les temps de descentes des

bandes des régions de confinement des trois structures varient dans le sens Trea <Trer <

Tres. (Gii) La PL issue des PQ demeure A son maximum pendant plus de 100 ps. Ce
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délai dépasse de beaucoup le temps de transport des porteurs et il ne peut étre, non plus,

attribué a 1'unique effet d’une baisse de la mobilité (due 2 des fluctuations des épaisseurs

des couches). D’ailleurs, on le voyait aussi 3 77 K (figure 4.6a).
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Figure 4.11 : Evolution temporelle de la PL (a) des PQ et d’une bande de
la région de confinement (RC), (b) une autre bande de la RC et une bande
de I'InP dans les structures B et C. la densité d’excitation est de 1000
Wicm2etTo = 18 K.

Le phénoméne de remplissage des bandes, suggéré par les spectres, est maintenant

confirmé par les cinétiques des bandes. De plus, nous constatons que dans ces conditions

expérimentales, les hauts niveaux d’énergies dans les PQ sont remplis. Le processus de

transfert de porteurs n'est pas supprimé comme le prétendaient Kersting et collaborateurs

[204], mais le nombre de porteurs qui arrivent aux PQ est égal A celui de ceux qui s'en

échappent. En effet, & basse température (18 K) la longueur du libre parcours moyen des

porteurs augmente. Toutefois, A cause de la forme en escalier (en terme d’énergie) des

structures, il est plus “facile ™ aux porteurs d’arriver aux PQ que de s’en échapper et la
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saturation apparait plus prononcée. L’ hypothése de remplissage de bande est soutenue par
I'étude des effets de la densité d’excitation sur les cinétiques de diverses bandes que nous

rapportons dans la section suivante.

4.2.1.3 Effets d’une variation Ia densité d’excitation sur les cinétiques de

certaines bandes

Les figures 4.12, 4.13 et 4.14 représentent des spectres typiques des structures A, B, et C,
a différents délais et pour des densités d’excitation diverses. La température du réseau

était maintenue a 18 K.

D’aprés les spectres, nous remarquons que suite a une augmentation de la densité
d’excitation, la relaxation des porteurs dans les régions de confinement et leur transfert
vers les PQ deviennent de plus en plus lents. Les régions de confinement ne se vident pas
complétement dans les PQ durant des délais qui dépassent les 100 ps. Les figures 4.15 et
4.16 montrent I’influence de la densité d’excitation sur les évolutions temporelles des PL
issues de deux bandes de la région de confinement (1.079 et 1.207 eV) de la structure A,
des PQ (1.061 eV) et de certaines bandes des régions de confinement dans les structures
B et C, respectivement. La température du réseau est maintenue a 18 K. Dans les tableau
4.4 et 4.5, nous reportons les valeurs des temps de montées et de descentes de diverses
bandes observées dans les structures A, B et C pour une densité d’excitation est de 5100

Wicm?.
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Tableau 4.4 : Temps de montées et descentes de certaines bandes dans A.
Aexc. = 740 nm, la densité d’excitation est de 5100 W/cm2 et TL = 18 K.
PQ-EF: état fondamental du PQ, PQ-PEF: premier état excité du PQ, et Bar:

barri¢re

Energie de détection Identité Tv (pS) To (ps)
(eV)
0.875 PQ-EF 25%2 1300 ¥ 100
0.962 PQ-PEE 18£0.5 3715%20
1.019 Barriéres 10+0.5 125%10
1.079 RC 7+0.5 15%5
1.142 RC 4105 55F%5
1.207 RC 3+0.25 28F1
1.431 InP 61 900 ¥ 50

Tableau 4.5 : Temps de montées et descentes de certaines bandes observées
dans B et C. A =740 nm, la densité d’excitation est de 5100 Wicm’ et Ty

= 18K.

Energiede | Identité v (ps) Tp (ps)

Détection B C B C
V)
1.061 PQ 152 12F%1 1500 £ 100 | 1200 ¥ 100
1.142 RC/Bar 1211 9F1 27520 240F20
1207 RC 8+0.5 6F0.5 120+ 10 75%10
1.262 RC 305 2F0S5 8010 50F5
1439 InP 452025 | 45F0.5 T25£25 T10%20
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En comparant les valeurs des temps de montées et de descentes de la PL consignées dans
les tableaux 4.2 et 4.4, 4.3 et 4.5, nous identifions certains effets d'une augmentation de
la densité d’excitation. (i) Les temps de montées ont passé de 10 18 ps et de 12 4 25 ps
pour les états fondamental et excité, respectivement. Les temps de montées de la PL
provenant des régions de confinement et des barriéres ont augmenté, quant a eux, de 1 42
ps. Par ailleurs, selon les valeurs du tableau 4.4, le temps de montée varie de ~ 3 ps dans
la région de confinement (1.207 eV) & ~ 18 ps dans les barriéres de la région active et
atteint ~ 20 ps dans les PQ. Ainsi, les temps de transport et de capture sont de I'ordre de
~ 15 ps et ~ 7 ps, respectivement. Il s’agit d’une augmentation énorme! Nous attribuons
ce comportement au phénomeéne de remplissage de bandes. Afin d’identifier le ou les
mécanisme(s) de relaxation, nous avons estimé la température effective des porteurs dans
PInP. La méthode utilisée sera décrite dans la section 4.4. Dans le tableau 4.6 nous

montrons les valeurs obtenues pour la structure A. Les conditions expérimentales sont

précisées dans le tableau 4.6.

Tableau 4.6: Température effective des porteurs dans 1I'InP de la structure
A Aexe.=740nmet T =18 K.

Température effective des porteurs en degré K (Tc £ 10 K)

Délai (ps) D. E. =3200 W/cm® D. E. =7700 W/cm®
2 120 190
100 65 110
500 30 40
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Nous remarquons qu’'immédiatement aprés excitation de la structure par une impulsion
laser, la température effective des porteurs est, non seulement, pius élevée que la
température du réseau (Ty), mais également plus élevée que 40 K. Or, il est
généralement admis que pour Tc 2 40 K, les interactions porteur-phonon optique
constituent le mécanisme de relaxation principal. Ce processus est rapide. Pour Tc <40
K, les porteurs relaxent en interagissant avec les phonons acoustiques; ce processus est
plus lent. D’ailleurs, les courbes des cinétiques reflétent différents taux de relaxation.
Toutefois, I'évaluation de la contribution de chaque mécanisme de relaxation aux
processus de refroidissement des porteurs n’est pas une tache facile dans des conditions
de fortes densités d’excitation. En effet, les recombinaisons non radiatives du type
Auger, les interactions électron-électron (e-¢), électron-trou (e-t), trou-trou (t-t) et
I’écrantage des intercations porteur-phonon constituent des mécanismes non négligeables
lorsque la densité de porteurs est élevée. Les effets de ces interactions sur la dynamique
des porteurs ont été considérées dans nos simulations Monte Carlo [195] (annexe B). Les
simulations Monte Carlo des résultats expérimentaux montrés 2 la figure 4.1 ont donné
un taux de recombinaison Auger 20 fois supérieur au taux d’émission spontanée (voir
figure 7 de I’annexe B). Nous avons discuté les effets de 1’ensemble de ces interactions
sur la relaxation des porteurs 2 I’annexe B [195]. Dans ce qui suit, nous présentons en

bref, les éléments saillants de nos résultats.
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» Lorsque les interactions porteur-porteur et I’écrantage des intercations porteur-
phonon sont négligeables, les électrons atteignent rapidement (dans S ps) un équilibre
thermique.

» L’écrantage des interactions porteur-phonons réduit de fagon significative le taux de
relaxation (refroidissement) des porteurs. Pour un délai de 5 ps, I'énergie moyenne
des électrons dans les PQ est 12 fois supérieure a sa valeur en I’absence d’écrantage.
Ce processus entre en action 0.5 ps aprés une excitation de I’échantillon par une
impulsion laser.

» Les interactions e-¢ ou h-h n’affectent pas la relaxation des porteurs dans les PQ,
mais provoquent une légére augmentation de I’énergie moyenne des électrons dans
les barriéres.

» L’énergie moyenne des électrons diminue sous I’effet des interactions e-h.

4.2.2 Résultats d’excitations a A = 820 nm (1.511 eV) et i A = 880 nm (1.408 eV)

Les bandes de conduction des semi-conducteurs III-V a gap direct possédent des vallées
subsidiaires dans les directions L et X. Suite a une excitation optique de forte énergie,
des électrons pourraient acquérir suffisamment d’énergie cinétique pour que leur transfert
entre ces vallées devienne possible. Dans cette section, nous nous proposons de réduire
le supplément d’énergie communiqué aux porteurs, en excitant les structures avec des
impulsions lasers ayant de plus grandes longueurs d’onde. Tout en maintenant la

température des réseaux constante (77 K), les trois structures ont été excitées
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successivement par des impulsions laser ayant des longueurs d’onde de 820 nm et 880
nm. Les figures 4.17, 4.18 et 4.19 montrent des spectres typiques, a différents délais, des
structures A, B et C, respectivement. Les temps de montées et de descentes que nous
avons observés suite a une étude des évolutions temporelles des luminescences provenant
de diverses bandes d’énergie sont consignées dans les tableaux 4.7 et 4.8 pour A, 4.9 et
4.10 pour B et 4.11 et 4.12 pour C. Les positions des pics de PL ainsi que leurs identités
sont les mémes que celles évoquées dans la section 4.2.1. Une comparaison de ces
spectres avec ceux montrés aux figures 4.1, 4.2 et 4.3, obtenus pour la méme densité
d’excitation et la méme température de réseau, mais avec une longueur d’onde
d’excitation de 740 nm, nous révéle certaines différences reliées au supplément d’énergie

communiqué aux porteurs (essentiellement les électrons).

Pour des délais aussi courts que 2 ps, nous constatons qu'il n’y a plus de luminescence
issue des régions de confinement (1.20-1.35 ¢V) de la structure A (figure 17a). De plus,
les émissions radiatives provenant des bandes situées entre 1 et 1.20 eV sont terminées
pour un délai de 'ordre de 20 ps. Ceci n’était pas le cas lorsque la structure A était
excitée A 740 nm; la luminescence en provenance de cette région se poursuivait jusqu’a
un délai dépassant les 100 ps (figure 4.1). En ce qui conceme les structures B et C,
contrairement a ce que nous avons obtenu en les excitant 3 740 nm, les bandes situées

entre 1.10 eV et 1.35 eV n’émettent plus pour un délai > 2 ps (figure 4.18a et 4.19a).
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Le fait que la luminescence issue des régions de confinement s’achéve durant les deux
premiéres picosecondes indique clairement que les processus de relaxation et de transfert
des porteurs sont devenus plus rapides avec la diminution de 1’énergie d’excitation.. En
effet, une comparaison des valeurs consignées dans les tableaux 4.1 et 4.7 nous montre
que le temps de descente de 1a PL issue des régions de confinement ont baissé, de fagon
significative, avec |’accroissement de la longueur d’onde d’excitation de 720 nm a 820
nm. De plus, selon la densité d’excitation, les temps de montées de la PL des PQ ont
baissé de 2 ps & 3 ps environ par rapport A ce qu'ils étaient pour une longueur d’onde
d’excitation de 740 nm. S’agit-il d’un moindre effet de phonons chauds ou d’une
élimination de I'éventualité d'un transfert de porteurs entre les vallées I" et L de

I’'InGaAsP? Dans ce qui suit, nous donnerons des €léments de réponse  cette question.

L’énergie associée 2 la longueur d’onde d’excitation de 740 nm (1.675 eV) pourrait
couvrir le 0.56 eV séparant les vallées I et L dans I'InGaAsP de la région active [192]
mais pas le 0.61 eV séparant ces mémes vallées dans 'InP [205]. Par ailleurs, Shah et
ses collaborateurs ont établi qu’un tel phénoméne est possible dans du GaAs, du InGaAs
et de 'InGaAsP [206]. De plus, ils ont estimé un minimum de 100 fs requis pour un

transfert d’électrons de I vers L et un temps de retour (de L vers I') moyen de 2 ps.



Tableau 4.7 : Temps de montées et de descentes de la PL de certaines
bandes observées dans la structure A. Ay =820 nmet T =77 K.
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Densité d’excitation
1000 W/cm® 3200 W/cm®
Energie €V) | 1y (ps) o (ps) ™™ (ps) o (ps)
085 (PQ) 7+05 1000 ¥ 100 9+1 1150 % 50
1.131 (RC) 2+05 10F1 3+0.5 13¥1
1.411 (InP) 45105 700 ¥ 25 6%05 725F25

Tableau 4.8 : Temps de montées ¢t de descentes de la PL de certaines
bandes observées dans la structure A. A, =880nmetTL=77K.

Densité d’excitation
1000 W/cm” 3200 W/cm*
Energie (eV) T (ps) To (ps) ™ (ps) To (ps)
0.872 (PQ-EF) 6+05 600 %20 7+0.5 750 F 50
1.017 (Bar.) 3+0.25 S0F5 45105 80F5
1.137 (ROC) 1.5£0.25 12¥%2 1.5+0.25 30F%2
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Tableau 4.9 : Temps de montées et de descentes de la PL de certaines
bandes observées dans la structure B. Ao =820nmet Ty =77K.

Densité d’excitation
1000 W/cm® 3200 W/cm*
Energie (eV) Tm (ps) Tp (ps) ™ (ps) Tp (ps)
1.049 (PQ-EF) 705 950 ¥ 50 8+0.5 1000 ¥ 50
1.113 (PQ-EE) 5205 225%25 6105 240F 10
1.243 (RC) 305 360 F20 4+05 400F 25
1431 (InP) 4+0.5 760 F 30 5205 830+ 20

Tableau 4.10 : Temps de montées et de descentes de la PL de certaines

bandes observées dans la structure B. A =880 nmet T =77K.

Densité d'excitation
1000 Wi/cm® 3200 W/cm® 5100 W/cm®
Energie €V) | Ty (ps) | T (29) | T () | T (0D | T (@) | To (pS)
1049 (PQ-EF) | 6+05 | 650F25|65+05|700F50| 7+0.5 | 900F50
1.113 (PQ-PEE) — — 5§5+05 | 120F10| 55205 | 250F10
1.243 (RC) — - 0.51+0.25 - 1+0.25 -
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Tableau 4.11 : Temps de montées et de descentes de la PL de certaines
bandes observées dans la structure C. Awc. =820 nmet Tu=77K.

Densité d’excitation
1000 W/cm*” 3200 W/em*
Energie@V) | 1ty (ps) [ T (p9) M (@) | o (ps)
1049 (PQ-EF) | 5 £0.5 900 ¥ 50 7+05 9500 ¥ 100
1.084 (PQ-PEE) | 4105 360 F 20 55%05 430 720
1.154 (RC) 3+05 120F 10 45+0.5 135F 10
1.428 (InP) 3405 800 F 20 4+05 840 F 10

Tableau 4.12 : Temps de montées et de descentes de la PL de certaines
bandes observées dans la structure C. Aesci. =880 nmet T, =77 K.

Densité d’excitation
1000 W/cm*” 3200 W/em® 5100 W/em*®

Energie (V) | Tv (s) | o ®5) | T @) | To (ps) | Tv ()| To (ps)
1.049

(PQ-EF)
1113

(PQ-PEE)

4+05 {600F10]55+0.5|640F20| 6£0.5 | 690F30

— — |45%£05}120F10| 5£0.5 | 135%10
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D’une longueur d’onde d’excitation a 1’autre (de 740 nm 2 820 nm), le temps de montée
de fa PL de I'InP n’a varié que de 0.5 ps environ. Cela confirme qu’il n’y a pas eu de
transfert de porteurs entre ses vallées I' et L. Ce résultat concorde avec celui de Shah et
ses collaborateurs [206). En effet, ils ont affirmé I’absence de transfert d’électrons entre
les vallées I et L de I'InP excité avec des impulsions laser d’une énergie de 2.04 eV.
Quant 2 la diminution de —~ 2 ps (ou 3 ps) du temps de montée de la PL des PQ, nous ne
pouvons |’attribuer, pour I'instant, & une élimination éventuelle d’un transfert de porteurs
(excités 2 820 nm) entre I" et L de I'InGaAsP. Nous avons préféré réduire d’avantage

I'énergie d’excitation en excitant les structures 2 880 nm. Dans ce qui suit, nous

analyserons les résultats obtenus.

Les couches d’InP sont transparentes a la longueur d’onde de 880 nm (1.408 eV).
L’impulsion laser excite des porteurs dans les régions actives et dans les couches de
confinement en escalier. Toutefois, I'éventualité de transfert de porteurs entre les vallées
I et L de I'InGaAsP est éliminée dans toutes les couches des trois structures A, B et C.
Les intensités des PL issues de diverses régions, exprimées en comptes/s, sont plus
faibles que celles que nous avons eues avec les énergies d’excitation précédentes. Les
figures 4.17b, 4.18b et 4.19b montrent des spectres typiques, a différents délais, des
structures A, B et C, respectivement. Nous ne disposons pas de cin€tiques de bandes
d’énergie, 2 Ty = 77 K, pour les structures B et C lorsqu’elles étaient excitées par des
impulsions & 740 nm. Alors, les résultats contenus dans les tableaux 4.9, 4.10, 4.11 et

4.12 servent d’une part, A discerner une éventuelle différence dans la dynamique des
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porteurs d’une structure A Pautre. D’autre part, ils nous permettent d’évaluer toute
variation de la dynamique des porteurs accompagnant le changement de la longueur
d’onde d’excitation de 820 nm 4 880 nm. La figure 4.20 montre 1’évolution temporelle
de certaines bandes d’énergie observées dans la structure A excitée 3 820 nm puis a 880
nm. Nous avons aussi observé la cinétique de plusieurs autres bandes  diverses densités

d’excitation. Les résultats sont présentés aux tableaux 4.7 et 4.8.
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Figure 4.20: Evolution temporelle des PQ et d’une bande de la région de
confinement dans A. Les longueurs d’ondes d’excitations sont indiquées
entre parenthése dans la légende. T =77 K et D. E. = 1000 W/cm’.
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En augmentant la longueur d’onde d’excitation de 820 nm 4 880 nm, nous remarquons
que les temps de montées de la PL des PQ de toutes les structures diminuent d’une
picoseconde environ. Tandis que pour les temps de descentes des PL, nous enregistrons
une baisse significative. Ce résultat est prévisible car augmenter la longueur d’onde
d’excitation est équivalent a réduire le supplément d’énergie communiqué aux porteurs.
Par émission de phonons LO, les porteurs atteignent un état d’équilibre thermique et se
recombinent plus rapidement. Par ailleurs, pour des €lectrons ayant un certain
supplément d’énergie (> hax o), le temps requis pour un refroidissement par émission de
phonons LO a été€ estimé a 1 ps [207, 208]. Entendons-nous que le supplément d’énergie

mentionné ci-dessus est supposé non suffisant pour causer un transfert I'-L.

Par contre, en augmentant la longueur d’excitation de 740 nm a 880nm, le temps de
montée de la PL des PQ a diminué considérablement (voir tableaux 4.1 et 4.8). Pour la
structure A et dans le cas d’une densité d’excitation de 1000 W/cm?, le temps de montée
apassé de 9 ps 2 6 ps. Il s’agit d'une diminution de ~ 3 ps (£ 1 ps); relativement grande
pour étre attribuée uniquement A une élimination d’un transfert de porteurs vers les
vallées subsidiaires de I'InGaAsP. Nous attribuons cette baisse & deux processus
physiques concomitants: (i) une élimination d’un transfert de porteurs vers la vallée
satellite L, et (ii) une augmentation du taux de refroidissement des porteurs due i un effet
moindre de phonons et/ou de porteurs chauds. En effet, comme le montrons dans la
prochaine section, la température effective des porteurs diminue en réduisant 1’énergie

d’excitation. Par conséquent, en excitant 3 une plus grande longueur d’onde (880 nm),
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nous avons éliminé la possibilité de transfert d’'une portion de la population d’électrons
vers la vallée satellite L. Comme conséquence, le temps de montée de la PL des puits
quantiques a diminué. Cependant, la différence de temps enregistré n’est pas
nécessairement le temps de transfert [-L. En effet, une excitation a une grande longueur
(ici 880 nm) génére des porteurs “pas trop chauds”, c’est-a-dire ayant une température
effective Tc voisine de celle du réseau Tp. Les effets de phonons chauds et/ou de
porteurs chauds sont ainsi amoindris. Il en résulte que le taux de refroidissement des

porteurs et |’efficacité de leur capture par les PQ augmente.

Avant de passer a la prochaine section, oll nous observerons I’évolution temporelle de la
température effective des porteurs, nous allons expliquer briévement la notion de
phonons chauds. Dans une population d’électrons en équilibre thermique avec les
phonons, le nombre d’électrons ayant une énergie E >hoyo est égal au nombre
d’électrons ayant une énergie E < hayo. 1 en résulte que la distribution d’électrons émet
autant de phonons qu’elle en absorbe. Immédiatement, aprés excitation de ce systéme
(électrons, phonons) par une impulsion laser (énorme quantité d’énergie), les deux
constituants sont hors équilibre et le nombre d’électrons ayant une énergie E > haygo est
beaucoup plus élevé que le nombre d’électrons ayant une énergie E < hoo. On parle de
phonons chauds et d’une amplification de leur population, si le taux de leur émission par
les porteurs est plus élevé que celui de leur absorption. Ces phonons ont un temps de vie
relativement long et leur réabsorption par les porteurs réduit le taux de refroidissement de

ces demiers ainsi que I'efficacité de capture des PQ.
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4.3 Température effective des porteurs. Porteurs chauds

L’excitation des structures avec des impulsions laser (3 1.675 eV ou 1.511 eV) crée des
porteurs chauds dans toutes les couches. Comme nous I’avons précédemment mentionné,
les interactions entre les deux types de porteurs (électrons et trous) ne conduisent pas, de
fagon efficace, 3 une perte d’énergie du systéme de porteurs dans son ensembie.
Cependant, des interactions entre électron-électron et trou-trou permettent un transfert
d’énergie a I'intérieur de chacun des deux sous-systémes. En effet, nous savons que les
€lectrons et les trous ont des énergies cinétiques moyennes (par particule) différentes. De
plus, sachant que le degré d’€lasticité est plus faible pour des collisions entre particules
de masses égales, I’équilibre thermique au sein de chaque sous systéme est atteint plus
rapidement que celui entre les deux sous systémes. Les populations d’électrons et de
trous peuvent alors étre décrites par des distributions de Fermi-Dirac, avec des
températures effectives T. et T, supérieures a celle du réseau (T,). Par collisions entre
€lectrons et trous, la température de I'ensemble des porteurs (plasma) converge vers une
température unique T, = Ty, = Tc toujours supérieure & Tr. Tc est appelé température

effective du plasma, et elle est donnée par [106] :

(m,+m,) M. m
T, T, T

4.4)
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ol m désigne la masse effective et les indices e et h référent aux électrons et aux trous,

respectivement.

Les spectres de photoluminescence résolue dans le temps, obtenus dans les sections
précédentes, montrent que les queues A hautes énergies des PL issues de la couche
tampon d’InP ont des profils exponentiels. Ce résultat indique que le processus
d’équilibre thermique, établi entre porteurs suite 4 leurs interactions mutuelles, est trés
rapide. D’ailleurs, son temps caractéristique est de ’ordre de la résolution de notre
montage expérimental, soit = 200 fs. La température effective des porteurs (Tc) est
inférée a partir de la décroissance exponentielle de 'intensité de la PL, telle que donnée

par {209] :

-lAv-E
I(hv) e vi(hv - E,)" exp[—u—-’—)) @4.5)
kgTc

ol hv est I’énergie du photon, E; (T = 77K) = 1.420 eV est I'énergie de la bande interdite

de I'InP [210] et kg est la constante de Boltzmann.

En utilisant la relation 4.5, nous avons estimé les températures effectives des porteurs
différents délais. Le tableau 4.13 résume les valeurs obtenues, dans les structures A, B et
C maintenues 2 77 K. La longueur d’onde et la densité d’excitation étaient de 740 nm et

de 3200 W/cm?, respectivement. D’autres valeurs de Tc, obtenues sous différentes
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densités d’excitation ont été publiées ailleurs [211] (voir annexe C). Nous représentons

les évolutions temporelles des Tc 2 la figure 4.21.
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Figure 4.21 : Evolutions temporelles des Tc dans A, B et C. La densité
d’excitation est de 3200 W/cm?, Aexi =740 nm et TL=77K.

Tableau 4.13 : Evolutions temporelles des températures effectives des
porteurs dans A, B, et C. A, =740 nm, D. E. = 3200 W/cm? et T, =77 K.

Délais (ps) 2 5 10 100 500 1000
A 280 220 175 120 90 80

Tc(K)£10K| B 420 370 320 180 130 110
Cc 330 290 280 160 110 100
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Désignons par Tca, Tcs et Tcc les températures effectives des porteurs dans les structures
A, B et C, respectivement. Pour la plupart des délais, nous constatons que Tcg > Tec >
Tca. Ce résultat appuie 1'hypothése évoquée précédemment, A savoir que I'effet de
remplissage de bandes doit étre plus prononcé dans la structure B, compte tenu du fait
qu’elle posséde une région active plus étroite. La densité de porteurs chauds qu'on y
retrouve, résultante de photogénération locale et d’un processus de transfert, est trds
élevée. Cette condition est propice a I’activation du phénoméne dit de phonons chauds.
Par ailleurs, on remarque qu’aussi bien les températures initiales (t < 5 ps) que les taux de
refroidissement des porteurs sont plus faibles dans I'InP de la structure A. En admettant
un comportement similaire de la région active, ’hypothése d’un transfert de porteurs
entre les vallées I' et L de I'InGaAsP de cette structure se trouve appuyée. Un tel
transfert agit comme une source de chaleur [206]. En effet, une fraction substantielle des
électrons photogénérés peut étre rapidement ( ~ 100 fs) transférée vers la vallée T.
Immédiatement aprés excitation, les porteurs transférés ne participent pas 2 la
luminescence. A cause d’une masse effective plus faible dans la vallée T, ces porteurs y
reviennent (délai ~ 2 ps) plutSt lentement et réchauffent les électrons locaux. Comme
conséquence, le processus de refroidissement est ralenti. [En baissant la densité
d’excitation et/ou I'énergie d’excitation, les Tc initiales et le taux de refroidissement
diminuent. Les tableaux 4.14 et 4.15 résument des évolutions temporelles des T¢ pour

différentes longueurs d’ondes et densités d’excitation. A la figure 4.22 nous en montrons

un exemple.
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Sachant qu’une baisse de la densité et/ou de la longueur d’onde d’excitation entraine une
diminution d’énergie communiquée aux porteurs. Ces derniers ne peuvent plus relaxer
rapidement par émission de phonons LO n'étant pas suffisamment énergétiques. s

relaxent alors par d’autres processus beaucoup plus lents, tels que celui par émission de

phonons acoustiques.
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Figure 4.22 : Evolutions temporelles des Tc dans A pour différentes
densités et longueurs d’ondes d’excitation. T =77 K.

Tableau 4.14 : Evolutions temporelles des températures effectives des
porteurs dans A, B, et C. Aexi. =740 nm, D. E. = 1000 W/cm? et T, = 77K.

Délais (ps) 2 5 10 100 500 1000
A 200 - 150 110 95 80
270 - 210 140 100 80
C 250 220 190 120 90 80

w

Tc(K)2 10K
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Tableau 4.15 : Evolutions temporelles des températures effectives des
porteurs dans A, B, et C. A, =820 nm, D. E. = 3200 Wicm’et T =77K.

Délais (ps) 2 10 20 100 500 1000
A 210 170 160 130 105 9%
Tc K) £ 10 285 220 195 155 115 90
K C 260 200 180 150 110 85

w

4.4 Lien entre la dynamique des porteurs et les performances d*un laser

Un changement de la densité de porteurs (n) dans la région active d’un laser cause un
changement de I'indice de réfraction (N) de la cavité et par le fait méme, un changement
de la longueur d’onde des modes longitudinaux (piaillement, connu sous le nom de
chirp). Par conséquent, toute fluctuation de la densité de photons conduit A une
augmentation de la largeur de la raie laser. De fagon similaire, toute variation de la
concentration de porteurs (n), imposée par la modulation d’un laser, conduit au
phénoméne de piaillement. Ces deux effets (I’élargissement de la raie et le piaillement)
sont indésirables dans un laser émettant a un 1.55 um, utilisé dans un systéme dispersif
de communication de longue distance. Le piaillement est en général décrit par un facteur

d’accroissement de la largeur de raie, ot , donné par [212]:



142

-t Wi 4.6)

oll g est le gain et A la longueur d’onde. Réduire le facteur o revient 3 trouver des
moyens pour réduire le taux de changement du gain avec la densité de porteurs (dg/dn);
et c’est la raison pour laguelle on utilise des lasers oll la cavité est sous contrainte d’une

part [4, 213-215] et dopée p d'autre part [216].

Par ailleurs, il est reconnu que pour atteindre les largeurs de bande de modulation
prédites théoriquement [5] (de 60 GHz 4 90 GHz), le temps de capture des porteurs dans
les PQ d’un laser doit étre réduit [18, 27, 33, 34, 55]. En effet, Kan et collaborateurs ont
montré que la diffusion et la capture de porteurs sont corrélées de fagon intrinséque et
qu’un temps de capture aussi coust que 0.2 ps limite considérablement la largeur de
bande de modulation d’un laser 2 PQ [29]. IIs ont conclu que les performances d’un laser
sont limitées par le transport d’€lectrons plutdt que celui des trous, car ces demiers sont
capturés plus rapidement par les PQ malgré leur diffusion lente. De plus, d’autres
groupes de recherche ont étudié le phénoméne de saturation de gain [19] dont I'origine
continue d’étre un sujet de controverse. De nombreuses bonnes références traitant ce
sujet sont citées dans I'introduction de cette thése. Ce bref rappel nous a permis de
constater tout simplement qu’avec les temps de capture et de transport que nous venons

d’estimer, le laser ayant les performances souhaitées n'est pas encore congu.
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4.5 Conclusion

A I'aide de la photoluminescence résolue en temps, nous avons étudié la dynamique des
porteurs en régime transitoire dans des structures laser a puits quantiques multiples sous

contraintes.

Nous avons évalué les temps de montées et de descentes de la luminescence issue des PQ
et démontré que ces temps sont grandement influencés par la température du réseau et la
densité d’excitation. Des temps comparables, de transport et de capture, de ~ 3 ps
environ ont ét€ obtenus. La relaxation des porteurs est plus rapide a basse température du
réseau mais la longueur du libre parcours moyen de |'électron augmente et peut dépasser
la largeur du puits quantique. Dans un tel cas, I'efficacité de capture des porteurs par les
puits quantiques est réduite. Aux fortes densités d’excitation, le phénoméne de
remplissage de bandes, les recombinaisons non radiatives Auger et 1'écrantage des
interactions porteur-phonon ralentissent les processus de relaxation. Le temps de

décroissance de la PL augmente.

Enfin, nous avons étudié I'effet de I’énergie d’excitation sur le temps de capture des
porteurs par les PQ. Nos résultats mettent en évidence I’impact de phénoménes tels que
les porteurs chauds, les phonons chauds et le transfert de porteurs entre les vallées I' et L
de 1a bande de conduction. Sous une excitation de forte énergie, les électrons acquiérent

un plus grand supplément d’énergie et leur température initiale est plus élevée. Ces effets



144

provoquent un aller et retour d’une portion de la population d’électrons entre les vallées I’
et L. Nous avons estimé un temps de ralentissement de la relaxation des électrons, di &
la combinaison des effets de deux processus: le caractére chaud des porteurs et leur
transfert entre les vallées T et L. Ce temps est de I’ordre de 3 ps. A notre connaissance,

un tel temps est estimé pour la premiére fois dans un quaternaire d’' InGaAsP.
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CHAPITRE §

Interprétation des résultats obtenus par

diffraction de rayons X de haute résolution

5.1 Introduction

Dans le chapitre 3, nous avons noté un comportement anomal de la PL de la structure C
en fonction de la température du réseau (Ty). En effet, les spectres de PL de cette
structure contenaient deux pics pour des T. comprises entre 6 K et 100K et un seul pic
pour des T, allant de 100 K 4 I’ambiante. Le rapport des intensités de PL correspondant
2 ces deux pics s’inversait pour des Ty inférieures 3 ~ 75 K et la position du pic a basse
énergie n’évoluait que trés peu avec Tr. Ces résultats sont similaires & ceux rapportés
dans la vaste littérature [127-138] ot on attribuait le comportement anomal de la PL 2 un
phénomeéne d’ordre structural ayant lieu au moment de la croissance des structures. Par
ailleurs, sachant que la probabilité d’occurrence d’un tel phénomeéne augmente avec
I’épaisseur de la région active, son investigation dans la structure C (la plus épaisse)

devient impérative.

Nous commengons ce chapitre par un rappel succinct de la diffraction de RX et nous

précisons le genre d’information qu’on peut obtenir par cette technique de caractérisation.
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Ensuite, nous procédons i la caractérisation structurale des trois structures laser 3 PQM
en estimant leurs compositions et les contraintes associées. Les résultats expérimentaux
sont commentés a la lumiére de ceux obtenus par des simulations. Les modéles de
formation de domaines ordonnés sont nombreux, nous en présentons un et décrivons la
procédure expérimentale de vérification de leur existence éventuelle. A défaut d’une
mise en évidence d’un ordre structural, quelques facteurs qui s’y rattachent sont discutés
et le comportement anomal de la PL de la structure C en fonction de la température de
son réseau est attribué i des recombinaisons électron-accepteur. Nous terminons ce
chapitre par proposer des perspectives de recherches utilisant les mémes techniques
expérimentales mais avec une nouvelle fagon de faire ou faisant appel a4 d’autres

techniques expérimentales.

5.2 Diffraction de RX et liens entre espace réel et espace réciproque

Dans ce qui suit, nous allons rappeler de fagon succincte et simplifiée, I'utilité de la
diffraction de RX comme technique liant un espace réel A un espace réciproque. Ce
rappel a comme objectif de préciser le type d'information qu’on peut extraire d’'un
spectre de diffraction de RX de haute résolution (DRXHR). Cet exercice nous aidera a

mieux interpréter nos résultats expérimentaux.

Considérons un supra-réseau constitué de N périodes. Chaque période est formée de

deux couches de matériaux m1 et m2, d’épaisseurs zyy et Zuy (Zm > Zm1). La période du
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supra-réseau est D = zy) + Zp. Les paramétres de maille de chacun de ces deux

matériaux, le long de la direction de croissancec;;. , Sont am et ama. La diffraction de RX
représente la transformée de Fourier de la distribution électronique. En d’autres mots, a
chaque réflexion de Bragg (ou point du réseau réciproque), correspond une composante
de la transformée de Fourier de la densité électronique. la période D est représentée par
une fonction f(z) (avec f(z) = f(zi) + f(z2)) qui décrit, a I'aide des facteurs de formes
atomiques, les centres (atomes) périodiques de diffraction. Notons que ces facteurs de
formes sont différents pour les matériaux ml et m2. L’intensité des RX diffractés est
proportionnelle 4 FF'(k), o F(k) est la transformée de Fourier de f(z), et ol F’(k) est son
complexe conjuguée. La figure 5.1 représente un spectre de diffraction de RX issu du

supra-réseau défini précédemment.

2rn/g,,

4y Zlmlum2

ND

Figure 5.1: Spectre de diffraction de RX donné par un supra-réseau
(supposé parfait) constitué de N périodes formées de deux matériaux ml et
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m2 ayant des facteurs de facteurs de structures différents.
Dans ce qui suit, nous allons préciser le genre d’information qu’un spectre de diffraction

de RX peut fournir. D’aprés la figure 5.1 on voit que:

¢ L’intensité d’un pic de diffraction est proportionnelle au volume du matériau.

o La position d’un pic de diffraction de RX associé & une couche dépend de son
parametre de maille (21v/a).

e Lalargeur des fonctions enveloppes sont inversement proportionnelles aux épaisseurs
des couches (4n/z).

e Plus les paramétres de mailles des couches d’une hétérostructure sont différents, plus
les positions des pics de diffraction associés 4 chacune des couches sont distanciées.

e La largeur des pics satellites est inversement proportionnelle a 1’épaisseur totale de
I"hétérostructure (4/N D). D peut étre évaluée a partir de 1’espacement (angulaire
A8, ou Ak) entre deux pics successifs: D = (n; — ny) A / 2(sin8, — sin@;) ol n; et n;

sont les ordres de diffraction des pics satellites et 0, et 8, leurs angles de Bragg [217].

Nous avons présenté un cas idéal ol les paramétres de mailles des deux matériaux
constituant I’hétérostructure sont trés différents donnant lieu a des pics de diffraction trés
bien résolus. Un spectre de diffraction de RX issu d’'une hétérostructure laser est plus
complexe. En effet, les paramétres de mailles des matériaux qui la constituent ne
différent que de trés peu. De plus, dans une couche partiellement relaxée, les paramétres

de maille dans les directions paralléle (a;) et orthogonale (a,) a celle de la croissance
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sont différents. Dans la section qui suit, nous allons montrer comment déterminer les
valeurs de ces deux paramétres A partir de résultats qu’on obtient d’une combinaison de
réflexions asymétriques de RX. Quant aux incertitudes associées a ces valeurs,
inhérentes a la complexité des spectres, elles seront discutées dans la section intitulée

résultats et analyse.

53 Commentdéterminera,eta,?

Par croissance épitaxiale d’un alliage cubique ne possédant pas le méme paramétre de
maille qu’un substrat cubique, on peut obtenir dans les cas extrémes soit une couche
mince totalement relaxée, soit totalement sous contrainte (de compression ou de tension).
Selon 1’épaisseur de la couche, sa composition et la différence entre les paramétres de
mailles, I’obtention de toute structure intermédiaire est possible. Les diverses possibilités

sont illustrées i la figure 5.2.

La diffraction de RX utilisant des réflexions symétriques (réflexions par les plans {004},
par exemple) permet la détermination de a,. Dans le cas d’une couche épitaxiale
totalement sous tension, sa maille initialement cubique est distordue en maille
tétragonale. Sa constante de maille a, est alors égale 2 celle du substrat (a; = ag). On
parle alors d’une croissance pseudomorphique. Pour une croissance non
pseudomorphique, les couches sont partiellement sous contraintes (a; # ag). Les

diffractions symétriques ne permettent plus la détermination conjointe de a; et a,. Une
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fagon de contourner la difficulté est d’effectuer des réflexions asymétriques. Dans ce qui
suit, nous décrivons ce type de réflexions et dérivons quelques équations qui seront
utilisées dans I’analyse des spectres expérimentaux de DRXHR que nous présenterons
dans la section suivante. A la figure 5.3, nous illustrons I'usage des réflexions (115) dans
les géométries positive et négative, (115%) et (115°). Ce cas est traité dans |'éventualité
o une famille de plans {hki} de la couche présente une inclinaison A par rapport a la
méme famille de plans dans le substrat. Les réflexions asymétriques dans la géométrie
positive (115%), produisent deux pics de diffraction: I'un est situé a Bs + @s et il est
attribué au substrat; |’autre est centré sur 6¢ + @c et il correspond 2 la couche. Dans la

géométrie (115°), ces deux pics apparaissent respectivement a 85 - @s et Oc - ¢c.

{
! | |
' ' ]
,‘f'"— L-=2- a /,:-- -]
: ! I i dcube
,J--... ';....- 'J..-.-
V4 a s Va
as S
a > a a -
al f :s al ’ as al— a//
| = 3s /> 3s 3cube > 3
Totalement sous Relaxation )
. . Relaxati
conirainte compressive  partielle totaleon

Figure 5.2: Différents états de contraintes d’une couche déposée sur un
substrat.
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Figure 5.3: Diffraction de RX dans les géométries positive et négative.

Désignons par Ao et AP les séparations angulaires des deux pics dans les spectres de
diffraction associés aux géométries (115%) et (115", respectivement. Les angles 6. et @,

sont alors donnés par les relations suivantes [218, 219):

0c=0sF AD (3.1
et

Pc=0stAp (5.2)
avec

A0 =% (A + AB) (5.3)
et

Ap=% (AP - A) 54)



152

Dans les équations 5.1 et 5.2, on utilise les séquences de signes (+,-) ou (-,+) selon que la
valeur de I’angle de diffraction (angle de Bragg) associ€ a la couche est plus élevée ou
plus petite que celle associé au substrat, respectivement. Par ailleurs, pour une famille de
plans {hkl} d’une couche déposée dans la direction [XYZ], les angles (en degré) Os et ¢s

sont donnés par:

1}‘}:’ +ki 40 jxix= +Y? +zzi

9, =57.29577951xArcos[(—hM—L]:| (5.5)

6, =57.29577951x Arcsin A (5.6)
2d,,

ol A est la longueur d’onde des RX et dyy est la distance réticulaire. Le tableau 5.1
résume certaines valeurs de Os et @s ainsi que les angles de Bragg @' et o associés aux
diffractions par les plans {004}, {1157}, et {115'} dans de I'InP. Remarquons que la
mesure de la diffraction de RX par certains plans {hkl} est techniquement impossible car
elle exigerait que le détecteur soit placé en arri¢re de I'échantillon! De plus, si le pic de
diffraction de RX associé au substrat n’apparaissait pas aux angles " et @ du tableau
5.1, on aurait la preuve d’inclinaison de la surface du substrat par rapport au plan {001}.

Les paramétres de maille a, et a; seront déterminés 2 partir des relations [102, 218, 220]:

(.i‘.“_) =LT% ag tan{@; ) - Afcot(6;) (SN}

a, as

(ﬂ) =279 - _Apcon(p,)-Agcot(8,) (5.8)
ajy as
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oll ag est le paramétre de maille du substrat et ol AQ et A@ (dépendent de Act et AB,
équations 5.3 et 5.4) seront évalués a partir des spectres expérimentaux. Nous avons
décrit comment déterminer a; et a, A partir d’une combinaison de réflexions de RX

asymétriques. Nous passons maintenant & la présentation et a I’analyse des résultats

expérimentaux.

Tableau 5.1: Valeurs de dyy, 85, 9s, 0+ et - pour certains plans {hki} dans
de I'InP (ag = 5.8688 A). La direction de croissance de la couche est [001].
dmd=as/(h2 +K+ lz)m=n A / 2 sinBs ol n est un entier naturel et A =
1.5406 A.

Plan {hkl} | dug(A) | @s® | 85 |[0" =85+ ¢s() | 0 =85-05()

010] 4| 1467 0 31.668 31.668 31.668

L5 L1229 | 15793 42999 58.7192 21.206

S4 Résultats et analyse

Aux figures 54, 5.5 et 5.6, nous présentons les spectres expérimentaux et simulés des
diffractions par les plans {004}, {115%} et {115°} dans les structures A, B et C. Les
résultats des simulations seront discutés dans la section suivante. Tel qu’illustré a la
figure 5.4, un spectre de diffraction de RX d’une structure 3 PQM (ou supra-réseau)
contient les éléments suivants [218): a) un pic intense et étroit qu’on associe au substrat;

b) un premier pic (2 gauche du substrat) attribué au motif périodique (PQ + Bar) et qu'on
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convient d’appeler pic de diffraction d’ordre zéro; c) des pics “satellites” correspondant
a des diffractions d’ordres supérieurs (-1, -2, etc a gauche du pic d’ordre zéroet 1,2, etc &
droite du pic associé au substrat), et d) de petits pics (ou des oscillations, communément
appelées franges) situés entre les pics satellites dont les séparations angulaires reflétent
I’épaisseur totale de I’ensemble des PQ et des barrieres. Ces franges proviennent
d’interférences entre les ondes diffractées aux interfaces supérieure et inférieure de
I'hétérostructure. La physique classique de la diffraction montre que pour un supra-
réseau formé de N hétérostructures, il y a (N-2) franges entre deux pics satellites

adjacents

Ultérieurement, nous avons dit que le spectre de diffraction d’une hétérostructure laser
est assez complexe. En effet, les matériaux d’une telle hétérostructure (PQ + Bar.) ont
généralement des paramétres de mailles trés peu différents. Il en résulte que les pics de
diffraction de RX (quel que soit I’ordre de diffraction) associés & ces deux matériaux sont
confondus. La position angulaire d’un pic de diffraction correspond 2 un paramétre de
maille qui est la moyenne des paramétres de mailles des deux matériaux: ay = (zpgapq +
ZBardBar)/(Zro+Zpar). Par ailleurs, les diverses couches peuvent diffracter de fagon
cohérente et les amplitudes des ondes diffractées s’additionnent et interférent produisant
un spectre compliqué. Dans certains cas, cela produit de “faux” pics [220, 221] ou des
déplacements des positions des pics associés aux couches [222] rendant ainsi la

détermination du paramétre de maille trés imprécise, sinon impossible.
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Figure 5.4: Spectres de DRXHR par les plans {004 }dans les structures A, B
etC.
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Afin d’évaluer la contribution des régions de confinement 2 la diffraction de RX, nous
avons simulé les spectres expérimentaux en omettant ces régions. A la figure 5.7, nous
présentons le résultat de la simulation superposé au spectre expérimental obtenu pour les
réflexions (004) dans la structure A. Omis la disparition des petites oscillations modulant
les pics associés a I’hétérostructure et un petit déplacement (quelques centiémes
d’arcsecondes) des pics satellites, I’exclusion de la région de confinement n’altére pas

significativement !’allure des spectres.

Intensité (u. a.)

r T T T T T I T 1 |
30.0 30.5 310 ns 320
W (degré)

Figure 5.7: Comparaison du spectre expérimental de la structure A 2 celui

obtenu par simulation lorsque la région de confinement est omise.
Dans la section prochaine, nous allons interpréter nos résultats en termes d’intensité et de
largeur 4 mi-hauteur des pics de diffraction de RX. Les effets de déplacement éventuel
des pics satellites causés par les régions actives ou les couches couvercles seront discutés

dans la section 5.4.2.
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54.1 Largeur a mi-hauteur et intensité des pics de diffraction

La largeur & mi-hauteur (FWHM) d’un pic de diffraction dépend des variations de la
contrainte, de I’épaisseur du matériau et de ses qualités structurales. Pour une couche

mince, le FWHM est donné par [102]:

FwmM =2 Lo (5.9)
zsin 20

ol A est la longueur d’onde des RX (1.5406 A), 0 est I'angle de Bragg, z est I’épaisseur
de la couche et ys est le cosinus directeur du faisceau diffracté par rapport a la normale au
plan de diffraction. Dans le tableau 5.2, nous résumons les valeurs des FWHM pour les

pics satellites de diffraction d’ordre (-1) mesurées pour tous les spectres expérimentaux.

Tableau 5.2: FWHM des pics satellites d’ordre (1) évalué pour les
diffractions {004}, {115%} et { 1157} pour les structures A, Bet C.

Plan
FWHM (en degré) des pics | > [ To6a1 T 11157 | (115
satellites d"ordre (-1) A 0075 | 0062 | 0.112
B 0049 | 0039 | 0079
C 0038 | 003 | 0053

Nous n’avons pas considéré les pics de diffraction d’ordre zéro pour évaluer le FWHM,
car les profiles de ces pics ne sont pas symétriques. Les cotés droits de ces pics sont fort
probablement affectés par la diffraction issue des régions de confinement. Ces régions,

supposées en accord de maille parfait avec le substrat, contiennent des contraintes
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résiduelles telles que suggérées par les simulations que nous discuterons un peu plus loin

dans ce chapitre.

A ce niveau, il faut bien noter que contrairement au cas d’une structure simple (couche
unique), la largueur & mi-hauteur d’un pic de diffraction issue d’un supra-réseau dépend
de son épaisseur totale (la somme des périodes). A notre connaissance, aucune relation
explicite entre |’épaisseur totale d’un supra-réseau et la largeur & mi-hauteur de son pic de
diffraction n’a été établie. Toutefois, on sait que plus I’épaisseur totale d’un supar-réseau
est grande, plus la largeur & mi-hauteur de son pic de diffraction est faible.
Comparativement aux autres structures, le FWHM des pics satellites de la structure A est
le plus élevé, pourtant cette structure posséde la région active la moins épaisse (1120 A).
Ce résultat suggére que la qualité structurale de A est moins bonne que celle de B et C;
¢e qui n’est pas le cas. En effet, nos mesures de PLRT (chapitre 4) ont montré que le
temps de vie des porteur dans la structure A est similaire & ceux obtenus dans B et C,
sinon une centaine de ps plus élevé. Nous attribuons ce résultat & un désaccord de maille
(contrainte interfaciale), plus élevé, entre les couches des PQ et celles des barriéres. Les
longueurs des liaisons atomiques different de part et d’autre des interfaces car les couches
n’ont pas les mémes compositions en éléments HI-V. En ce qui conceme B et C, nous
savons que |’épaisseur totale du supra-réseau de B est plus petite que celle de celui C
(1380 A et 1920 A, respectivement). II n’est donc pas surprenant de constater que le
FWHM des pics de diffraction de la structure C soit plus faible que ce que nous notons

pour B. Toute corrélation entre les qualités structurales des couches dans les deux
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structures et le FWHM est “noyée” dans la différence énorme de leurs épaisseurs. Dans

ce qui suit, nous examinerons d’autres caractéristiques.

En général, I'angle de Bragg pour une hétérostructure périodique 3 PQM dont la période
n’excéde pas 500 A, correspond 2 une structure dont la composition est une moyenne des
compositions des alliages qui la constituent [101]. Les intensités des pics de diffraction
associ€s au substrat et & I’hétérostructure dépendent des volumes des matériaux et de leur
nature. Sachant que les épaisseurs totales des régions actives sont de 1120 A, 1380 A et
1920 A pour A, B et C, respectivement; on constate que la notion de volume du matériau
diffractant, a elle seule, n’explique pas les résultats obtenus. En effet, I’intensité de RX
diffractés par la structures B est plus faible que celle de A, quel que soit I'ordre de
diffraction considéré. De plus, comparativement a la structure C, on note un
élargissement progressif des pics satellites de diffraction d’ordres supérieurs pour les
structures A et B. De plus, cet élargissement est plus prononcé pour la structure B.
Quant aux franges, elles ne sont presque pas visibles dans les spectres de la structure B.
Les qualités structurale et d’interface dans la structure B sont & 'origine de ce

comportement. Examinons les résultats de plus prés.

Il a été démontré qu’une rugosité d’interface ou des fluctuations aussi bien latérales que
transversales (dans la direction de croissance) des épaisseurs des PQ et des barriéres
entrainent un élargissement progressif des pics satellites de diffraction d’ordres

supérieurs [223] et un affaiblissement de 'intensité des franges (petites oscillations entre
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les pics satellites) [224]. Selon Powell et collaborateurs [224], une légére variation de la
période (de I’ordre de 2%) affaiblit de fagcon drastique les intensités des franges. Par
ailleurs, d’autres chercheurs [225-228] ont rapporté qu’une diffusion d’atomes d'une
couche a I'autre n’affecte que trés peu les intensités des pics de diffraction d’ordres
inférieurs, mais affaiblit les intensités des pics de diffraction d’ordres supérieurs et cause
une asymeétrie dans 'intensité des franges situées autour du pic de diffraction associé a
I’hétérostructure. Selon ces chercheurs [225-228], une diffusion d’atomes d’une couche
a l'autre introduit un gradient de composition (ou de contrainte) qui provoque un
déphasage entre les ondes diffractées aux interfaces affectant ainsi les intensités des
franges. L’ensemble des arguments que venons de citer corrobore nos résultats de
photoluminescence standard. En effet, nous avons noté que les positions des pics
principaux de PL se déplacaient vers les hautes énergies & mesure que la densité
d’excitation augmentait (section 3.2.1 du chapitre 3). Nous avons attribué ces
déplacements, en partie, 3 des variations des épaisseurs des PQ et des barriéres. De plus,
rappelons que pour la structure B, nous avons observé dans ses spectres de PL standard
un pic situé & ~ 1.32 eV. Nous avons attribué ce pic & du zinc utilisé comme dopant du
type p de la couche d’InP. Nous n’avons pas vu ce pic dans la PL de la structure A, car la
couche d’InP n’y est pas dopée. Sachant que le zinc peut diffuser 2 une profondeur de 1
um, [177], il est fort probable qu'il ait diffusé, le moindrement, vers la région active dans
la structure B éliminant ainsi les franges dans ses spectres de diffraction de RX. Dans ce
qui suit , nous continuerons I’analyse des résultats en examinant d’autres données telles

que les séparations angulaires des pics satellites.
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54.2 Séparation angulaire entre le pic de diffraction d’ordre zéro de

I’hétérostructure et celui du substrat

La séparation angulaire entre le pic de diffraction d’ordre zéro associé a I’hétérostructure
et celui du substrat refléte la différence entre leurs paramétres de mailles. Plus le
désaccord de maille est élevé, plus les angles de Bragg correspondants sont différents et
I’espacement angulaire (A8) des pics est élevé. Quant A I’espacement angulaire entre les
pics satellites, il est inversement proportionnel a 1’épaisseur du motif périodiquement
répété. A partir des spectres expérimentaux de diffraction de RX, nous avons évalué ces
séparations angulaires. Nous consignons les valeurs obtenues dans le tableau 5.3.

Désignons par Ss.c, la séparation angulaire entre la position du pic du substrat et celle du

pic de diffraction d’ordre zéro de I’hétérostructure. Désignons par Aa_ac-a; , le
a as

désaccord de mailles relatif, entre I’hétérostructure et le substrat. Il importe de rappeler
que ac ne représente pas le parameétre de maille des PQ ou celui des barriéres, mais plut6t,
une moyenne des deux. ac est donné par: ac = (ZpgapQ + Zpardpar)/(Zrg+Zar) OU Zpg €t Zpar
sont les épaisseurs des PQ et des barriéres et apg et ap, sont leurs paramétres de mailles.
D’apres le tableau 5.4, on voit que Ss.c(B) < Ss.c{(C) < Ss.c(A) quel que soit le plan de
diffraction considéré. Cela implique qu’en termes de désaccords de mailles, on doit

avoir: (E) >(£) >(£) . Or, les contraintes compressives visées au moment de
a/a \@)c \a/y

la croissance des hétérostructures étaient de 1.5% pour la structure A et de 1% pour B et

C. Ce résultat est donc prévisible pour la structure A. Quant 2 la structure C, ce résultat
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demande une certaine réflexion. Toutefois, la structure C est plus épaisse que B, et on
s'attend 3 ce que les phénoménes de relaxation y soient plus importants. Nous

reviendrons & ce sujet un peu plus loin.

Tableau 5.3: Valeurs des séparations angulaires entre les pics de diffraction
d’ordre 2€ro associés aux hétérostructures A, B et C et celui du substrat.
Espacements angulaires entre les pics satellites et FWHM évalués pour
toutes les diffractions ({004}, {115%} et {1157}).

Séparation angulaire (en degré) selon le plan réticulaire de
Pics concernés diffraction considéré

{004} {115%} {1157}
A B Cc A B C A B C

Substrat-Ordre zéro | 0.219 | 0.095 | 0.114 | 0.228 | 0.094 | 0.111 | 0.437 |0.172|0.211

v R TS TR TR T YT N T Y TR Yy Yy
Ordre zéro-Ordre (-1) | 0.288 | 0.373 | 0.362 | 0.216 | 0.285 | 0.278 | 0.405 | 0.545 | 0.533

—

Ordre (-1)-Ordre (-2) |0.286 | 0.371 | 0.356 | 0.217 | 0.283 | 0.275
Ordre (-2)-Ordre (-3) | 0.285 | 0.367 | 0.359 | 0.211 | 0.277 | 0.273 RS
Ordre (-3)-Ordre (4) e (e B
Moyenne des
séparations anguiaires | 0.286 | 0.370 | 0.359 | 0.214 { 0.281

entre les pics satellites

Les équations 5.7 et 5.8 permettent de déterminer a, et a;. Cependant, ces équations ont
été établies dans I’approximation ol A9 et Ap sont petits. Elles conduisent A de grandes

erreurs dans 1’évaluation de a, et a, lorsque les contraintes sont élevées. Nous avons

préféré utiliser une autre alternative consistant 2 déterminer le rapport L, partir de
(4
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I’'angle @c correspondant aux plans {hkl}d'une maille tétragonale (équation 5.5). Ces

deux entités sont reliées par:
4l ki) (5.10)
a, h® +k* 8\ '

. e e a . , .
Ensuite, nous avons utilisé le rapport — conjointement avec ’angle 6c pour déterminer
i

a, et a, . L'expression qui les relie n’est rien d’autre que la formule de Bragg:

- 2, p2 g2
2sin(8.) _ ,h +k +l 6.10)

= 2 2
A v a, a;

Quant au paramétre de maille d’une couche relaxée, (acype), nous I’avons évalué en nous

servant des mesures expérimentales et de la relation [102]:

(A—“-) =Zee 7% - 0470 {[ﬂ) - (E) }+(£) (.12)
Q Jcuve as aj, ajy, aj,

Enfin, nous avons calculé la contrainte et le taux de relaxation de chacune des

hétérostructures A, B et C. Ce taux est donné par [219, 220]:

a, —ds

R% = %100 (.13)

Acue —dg
Les valeurs obtenues, de I'ensemble de paramétres, sont consignées dans le tableau 5.5.
Les erreurs maximales, sur chacun des parameétres, sont évaluées en admettant commettre
une erreur de 0.005 degré au cours de I’évaluation des séparations des pics. En
examinant les valeurs des divers paramétres, on remarque que tout en gardant des mailles
tétragonales, toutes fes structures ont relaxé. Les paramétres de maille de la structure C

(@, et acyse) sont légérement plus élevés que ceux de B. A ce niveau, nous retrouvons le
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résultat de la section précédente, 3 savoir: (Aa_) >(£) . Cependant, les taux de
aj/c \a/g

relaxation que nous avons calculés sont sensiblement les mémes pour les trois structures.
Ce résultat implique que les structures B et C, supposées ne différer que par le nombre de
PQ ( 8 PQ dans B et 16 PQ dans C), ont des régions actives de compositions chimiques
légérement différentes. Ce résultat est en parfait accord avec ceux de la PL en régime
continu qui montrent que les pics des PL issues des PQ des structures B et C présentent
un décalage de ~ 5 a 10 meV les uns par rapport aux autres pour les mémes conditions de

densité d’excitation et de température de réseau.

Tableau 54: Paramétres de mailles a,,, a, et acunc €t des taux de relaxation

. (R%) des hétérostructures périodiques A, B et C. La contrainte compressive
= (as - Cube) X100/ as.

Plans {115}, a5 = 5.8688 A
Structure dus a, a, Acube Contrainte R%
+0.0002 +0.003 +0.007 £0.005 |compressive
&) ) ) A) %?
A L1365 | 5943 5.985 5.963 163 | -19
B L1322 | 5897 5912 5.905 0862 | ~80
c L1328 | 5904 5.924 5914 079 | ~-19

De plus, 2 partir des spectres expérimentaux de DRXHR, nous avons estimé les
épaisseurs des couches périodiques (PQ et barriére) qui forment les régions actives de

chacune des trois structures. En effet, connaissant la séparation angulaire (Aw) entre
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deux pics satellites successifs (interférences d'ordre 0, -1, -2, etc), la période D est

donnée par (102, 229):

_A sin(f. to.)

- (5.14)
Aw sin(20.)

ol O¢ et @c représentent I’angle de Bragg et I’angle entre la surface de la couche et la
normale au plan de réflexion {hkl}, respectivement. Cette équation est valide pour toutes
les réflexions de RX possibles. Elle se simplifie pour la réflexion {004} pour laquelle

@- =0. (6, £@_.) représentent les angles que font les RX diffractés avec la surface de

la structure pour les réflexions dans les géométries{ 1157}, respectivement. Nous nous

sommes servis des séparations angulaires consignées dans le tableau 5.3 pour évaluer les

épaisseurs des motifs périodiques. Les résultats sont données dans le tableau 5.6.

Tableau 5.5: Périodes des hétérostructures dans A, B et C. Le paramétre de
maille du substrat est ag = 5.8688 A

Période des hétérostructures en (A)
Structure Epaisseur
moyenne
Optimale | Calculée @2 ou3 A) 3 partir de @A)
de ’équation 5.14 appliquée aux plans:
croissance | {004} (115"} (1157}
A 155 180 175 187 180.50
B 135 140 146 139 141.75
C 135 144 149 143 145.50
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En général, |’épaisseur d’une paire (PQ + barriére) est plus faible que la moyenne de la
période du supra-réseau ainsi évaluée {223, 230, 231]. Les périodes que nous venons de
déterminer sont plus élevées que celles optimales de croissance. Ce résultat s’explique
par le fait que les barriéres externes des couches actives sont de 300 A pour A et de 200

A pour B et C. L’épaisseur des barriéres intemes est de 100 A.

Par ailleurs, Fewster et Curling [222] ont montré que dans certains cas, I’évaluation des
paramétres de mailles telle que nous venons de le faire, n’est pas tellement rigoureuse.
En effet, pour des structures simples (une seule couche, AlgsGagsAs/GaAs), ils ont noté
un déplacement (shift) du pic de la couche vers celui du substrat dés que I’épaisseur de la
couche est réduite A des valeurs plus faibles que ~ 0.5 um. Cela conduit & une sous
estimation du désaccord de mailles et de la composition. Fewster et Curling [222] ont
expliqué ce phénomeéne par le fait que lorsque la couche est de plus en plus mince, sa
croissance se fait de fagon “cohérente™ avec le substrat; c’est-a-dire, avec une meilleure
adaptation permettant de minimiser la densité de dislocations. Par ailleurs, ils ont montré
que I'évaluation du désaccord de mailles entre une couche d’Ings24Gag.476As de 0.2 pm
d’épaisseur et un substrat d’InP, contient une erreur (sous estimation) de 10% si cette
évaluation est basée sur la séparation angulaire entre le pic de diffraction du substrat et
celui de la couche. Part contre, pour une hétérostructure ayant une couche couvercle
(AlxGa; .As, x =0.67 / Al,Ga;,As, x =0.5/ ALGa,.xAs, x =0.67 / GaAs), ils ont montré
que le pic de diffraction associé 2 la couche prise en sandwich (x =0.5) s’écarte de celui

du substrat 2 mesure que 1’épaisseur de cette couche est réduite. Le déplacement du pic
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associ€ a la couche d’ AlgsGagsAs se manifeste dés que son épaisseur est réduite i des
valeurs plus faibles que ~ 2 pm. La plus petite épaisseur limite est imposée par la
résolution de 1'équipement de diffraction et dépend de I’épaisseur de la couche couvercle
(x = 0.67). Dans un tel cas, se servir des séparations angulaires entre le pic de
I’hétrostructure et celui du substrat conduirait 2 une surestimation du désaccord de
mailles (des compositions). Or, les régions actives de chacune des structures sont
entourées de régions de confinement plus épaisses que I’épaisseur giobale d’un PQ et
d’une bamriére. Conformément aux arguments de Fewster et Curling [222], les
paramnétres de mailles (ou les compositions) que nous venons d’évaluer sont légérement
surestimés. Quant & I'évaluation de la période des supra-réseaux, elle n’est affectée par
de tels phénoménes physiques puisqu’on ne considére que les séparations angulaires
entre les pics satellites. D’ailleurs, comme nous allons le voir, a 1’aide des simulations
nous obtenons pratiquement les mémes valeurs des périodes que celles déterminées ci-
haut. Pour éviter la surestimation des compositions, nous avons simuler les spectres

expérimentaux. Dans la section qui suit, nous discuterons les résultats obtenus.

§5 Résultats des simulations des spectres de DRXHR

Tous les spectres expérimentaux associés aux réflexions (004) indiquent que les pics de
diffraction associés au substrat ne sont pas exactement a I’angle de Bragg 6 = 31.668
degré correspondant A un substrat parfaitement orienté dans la direction [001] (tableau

5.1). Nous en déduisons qu’au moment de la croissance des hétérostructures, les
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substrats n’étaient pas parfaitement orientés dans la direction [001]. Les valeurs des
angles que font les normales aux substrats avec la direction [001], utilisées dans les
simulations des spectres expérimentaux des structures A, B et C, sont consignées dans le

tableau 5.7.

Tableau 5.6: Inclinaison angulaire de la normale 2 la surface du substrat par
rapport a la direction (001] dans A, Bet C.

Inclinaison de la normale i la surface du A B C
substrat par rapport  la direction [001] 0.105 0.075 0.053

Les valeurs des compositions (x,y) des diverses couches qui ont donné les meilleures
simulations sont consignées dans les tableaux 5.8, 5.9 et 5.10 pour les structures A, B et
C, respectivement. Les profiles obtenus sont superposés aux spectres expérimentaux et
montrés aux figures 5.4, 5.5 et 5.6. Quant aux paramétres de mailles des diverses
couches, nous les avons évalués a partir de la relation [232]:

a. =0.013xy- 04184 x +0.1894 y +a, (5.15)

ol ag désigne le paramétre de maille du substrat de I’'InP (ag = 5.8688 A).

Nous remarquons qu’il y a un trés bon accord entre les valeurs des périodes déterminées
a partir des moyennes des séparations angulaires entre les pics satellites (tableau 5.6) et
celles déterminées par simulations (tableaux 5.8, 5.9 et 5.10). Par contre, il y a un écart
important entre les valeurs des paramétres de mailles (des contraintes) selon qu’elles sont
déterminées par une méthode ou par I'autre. Contrairement aux résultats expérimentaux,

les simulations montrent qu’aucune structure n’a relaxé de ~80%. Nous attribuons ces
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écarts aux mémes effets, démontrés par Fewster et Carling [222] et que nous avons
décrits dans la section précédente. L’épaisseur de chacune des trois hétérostructues (PQ
+ Bar) est beaucoup plus faible que 2 um, épaisseur seuil d’éloignement des pics de
diffraction de I’'hétérostructure de celui du substrat. 1l en résulte que les paramétres de
mailles et les relaxations que nous avons déterminés a partir des séparations angulaires
entre les pics des hétérostructures et ceux du substrat sont surestimées De plus,
I'existence d’une couche assez épaisse (1000 A) d'InGaAsP dans la région de
confinement de la structure A explique le fait que la surestimation des paramétres de
mailles est plus élevée pour cette structure. Par ailleurs, méme si la structure C est plus
épaisse que B, nous avons démontré par I’une et I’autre des deux méthodes que C n’a pas
relaxé plus que B. De plus, la présence de franges dans les spectres expérimentaux des
trois structures nous permet de dire que les relaxations, le cas échéant, sont non

significatives.

De tels résultats éliminent 'une des trois hypothéses avancées i la section 3.2.2 du
chapitre 3, & savoir que le déplacement du pic de PL de la structure C en fonction de la
température soit di a une relaxation du réseau, phénoméne assez fréquent, surtout lorsque
I'épaisseur d’une structure dépasse une certaine valeur critique (entre 160 et 360 A)
[233]. 11 nous reste 3 déterminer si ce comportement est di A des paires donneur-
accepteur ou 2 une éventuelle formation de domaines ordonnés dans la structure C au
moment de la croissance épitaxiale. Dans ce qui suit, nous nous proposons de décrire le

mécanisme de formation de domaines ordonnés et nous procédons 4 son investigation.
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Tableau 5.7: Valeurs des compositions (x,y), des contraintes, des paramétres
de mailles et des épaisseurs des diverses couches de la structure A (4 PQ

émettant a 1.55 pum & la température ambiante). RC = région de confinement
et Bar = barriére.

. Paramétre
Couche Epaisseur (&) X y de Contrainte
maille (A) (%)
InP 700 0 0 5.8688 0
RC 1000 0.169 | 0.370 5.8690 -0.0031
d'Iny.xGa,AsyP.y 300 0.202 | 0.439 5.8686 0.0037
Barriére externe 300 0.232 | 0.505 5.8689 -0.0017

Barriére externe 300 0.232 0.505 5.8689 -0.0017
RC 300 0.202 | 0.439 5.8686 0.0037
d'Ini:Ga,AsyPy.y 300 0.169 | 0.370 5.8690 -0.0031
(dopée n) 300 0.101 0.221 5.8687 0.0019
Couche tampon
&'InP 1500 0 0 5.8688 0
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Tableau 5.8: Valeurs des compositions (x.y), des épaisseurs, des paramétres
de mailles et des contraintes des diverses couches de la structure B (8 PQ
émettant 2 1.33 um 2 la température ambiante). RC = Région de
confinement, Bar = Barriére.

Paramétre
Couche Epaisseur A) X y de Contraint
maille (A) | ¢ (%)
InP (dopé p) 700 0 0 5.8688 0
RC
200 0.091 | 0.199 5.8687 0.0025
d,In[.;GaxAsYP [.y
Barriére externe 200 0.140 | 0.306 5.8687 0.0011

Barriére externe 200 0.140 | 0.306 5.8687 0.0011
RC
d'In; .{Ga,As,Py.y 200 0091 | 0.199 | 5.8687 | 0.0025
(dopée n)
Couchs tampan 1500 o | o | 5888 | o
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Tableau 5.9: Valeurs des compositions (x,y), des épaisseurs, des paramétres
de mailles et des contraintes des diverses couches de Ia structure C (12 PQ
émettant 3 133 um A la température ambiante). RC = Région de
confinement, Bar = Barriére.

) Paramétre
Couche Epaisseur (A) X y de Contraint
maille (A) | e (%)
InP (dopé p) 700 0 0 5.8688 0
RC
200 0.091 | 0.199 5.8687 0.0025
d, In [.xGaxMyPI.y
Barriére externe 200 0.140 0.306 5.8687 0.0011

Barriére externe 200 0.140 | 0.306 5.8687 0.0011
RC
¢’In1.GarAs,Py.y 200 0091 | 0.99 | 58687 | 0.0025
(dopée n)
Couche tampon 1500 0 0 | 58688 0

d’InP
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5.6 Pourquoi penser a I'existence éventuelle de domaines ordonnés dans la

structures C?

Dans les sections précédentes, nous avons établi a partir des spectres expérimentaux et
des simulations que malgré sa plus grande épaisseur, la structure C n’a pas relaxé plus
que B. De plus, comparés a ceux de la structure B, les spectres de la structure C révélent
une meilleure qualité structurale. En effet, la forme symétrique des pics satellites et la
constance de leur largeur & mi-hauteur (FWHM) en fonction des ordres de diffraction
indiquent que C posséde une structure périodique mieux définie [100, 234). Le pic a
basse énergie (P!), ayant apparu dans la PL de la structure C 2 basse température (section
3.2.2 du chapitre 3), n’est donc pas dii & des recombinaisons de porteurs au niveau de
défauts structuraux induits par la relaxation de son réseau. A quoi peut-on attribuer ce
pic? Deux hypothéses sont possibles: (1) le pic Pl représente des recombinaisons du
type donneur-accepteur; (2) le pic Pl doit son origine a l'existence de domaines
ordonnés dans la structure C résultants d’une occupation préférentielle des sites par les
atomes qui constituent son réseau cristallin. Commengons par la deuxiéme possibilité

puisque nous procédons a sa vérification immédiatement aprés 1’avoir discutée.

Selon la théorie, I'existence de domaines ordonnés réduit le gap et IRve partiellement la
dégénérescence de la bande de valence en divisant en deux les états initialement
triplement dégénérés [140, 235-237]. En effet, Wei et Zunger [140] ont démontré que les

interactions entre le champ cristallin dans des matériaux ordonnés et le couplage spin-
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orbite repoussent vers le haut le sommet de la bande de valence diminuant ainsi la bande
interdite. Par ailleurs, il est raisonnable de penser que la présence de domaines ordonnés,
a courte échelle, crée des fluctuations de potentiel induisant une distribution spatial de
minimums de bandes (des minimums différents). Aux basses températures et sous de
faibles densités d’excitation, les recombinaisons radiatives dans les PQ se font entre le
niveau de conduction le plus bas et le niveau de valence le plus haut. De telles
recombinaisons pourraient expliquer ’origine du pic P1. A mesure que I’on augmente la
température du réseau ou la densité d’excitation, on sature les états de faibles énergies
(remplissage de bandes) et la PL se déplace vers de hautes énergies. S'il en est ainsi, on
aurait expliqué la disparition et |’apparition graduelles (en fonction de la température) des

pics P1 et P2 , respectivement.

Dans ce qui suit, nous rappelons bri¢vement le mécanisme de formation de domaines
ordonnés et nous décrivons ses conséquences sur les caractéristiques structurales d’un

semi-conducteur. La procédure expérimentale de son investigation sera également

décrite.

5.7 Mécanisme de formation de domaines ordonnés et son investigation par
diffraction de RX

Dans un alliage d'InGaAsP “non ordonné”, les éléments du groupe I et ceux du groupe

V sont distribués de facon aléatoire dans leurs sites respectifs [238]. La structure de
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I’alliage est du type zinc-blende. Dans une telle structure, chaque groupe d’éléments
forme un sous-réseau cubique a faces centrées. Les deux sous réseaux sont séparés I'un
de I’autre de % de 1a diagonale de leur cellule unité. Toutefois, dans certaines conditions
que nous discuterons dans les sections qui suivent, des atomes du groupe III peuvent
interagir de fagon préférentielle avec ceux du groupe V. Il en résulte que les éléments
des deux groupes ne sont plus aléatoirement distribués dans leurs sites respectifs. Un
nouveau ordre est crée! Le type d’ordre le plus fréquemment observé posséde la méme
structure que le CuPt et dans lequel on assiste A la formation de couches constituées,
alternativement, par des éléments du groupe IIf [172, 173], ou du groupe V [156], ou des

deux groupes [156]. Ces couches sont paralléles aux plans {111} de la structure [174].

Dans cette section, nous rappelons bri¢vement le modele de formation de domaines
ordonnés tel que proposé par LeGoues et collaborateurs [239]. Selon ces chercheurs,
lorsqu’une surface se termine par un élément du groupe V, elle se reconstitue. En effet,

on sait que dans un tel site I'élément du groupe V a deux liaisons pendantes alignées le

long de la direction [liO]. Pour des raisons de minimisation de son énergie, la surface

tend  réduire le nombre de liaisons pendantes en liant entre eux chaque deux éléments de
ce méme groupe. La figure 5.8 en illustre un exemple. Dans le cas de GaAs, I’énergie de

la surface baisse de 0.8 eV pour chaque dimére formé entre deux atomes d’arséniure
[240).
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© Atome du groupe V
© Atome du groupe I

Figure 5.8: (a) Surface non reconstruite et chaque atome posséde deux
liaisons pendantes, (b) Réduction des liaisons pendantes par dimérisation.
D’aprds Philips et al. [142]

La démirisation a lieu dans la direction [liO] et c’est selon cette direction qu'on a une
répétition périodique de sites A caractére comprimé ou dilaté. Ainsi, ’opération de
dimérisation crée des sites qui vont accueillir de fagon sélective des atomes selon leurs
rayons; c’est-a-dire, des sites auront une préférence pour de petits atomes et d’autres
pour des plus grands. La figure 5.9 illustre I'occupation préférentielle de sites résultant
d’une contrainte induite par dimérisation 2 la surface du substrat. Il en découle que la
distribution spatiale des atomes n’est plus aléatoire, d’ol la formation de domaines

ordonnés.
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Figure 5.9: Occupation préférentielle de sites résultant d’une contrainte
induite par dimérisation i la surface du substrat. D’apres Philips et al. [142).

Pour I'InGaP/GaAs, I’existence d’une alternance de couche de GaP et d’InP (de 1’ordre
dans les éléments du groupe III) paralléles aux plans {111} a été démontrée {241] (et
celles indiquées au chapitre 3). Nous montrons 2 la figure 5.10 les deux configurations

possibles d’une structure ordonnée du type CuPt. Pour un tel ordre, nous notons
I’apparition d’une nouvelle périodicité le long des directions [lil] et [Ill]

L’espacement du supra-réseau, dans ces directions, est le double de celui du réseau

habituel.

Un phénoméne semblable a été observé dans du InGaAsP épitaxié sur de I'InP ou du
GaAs {156, 172, 173, 176] (voir aussi les références du chapitre 3). Plano et

collaborateurs [156] ont montré qu’aussi bien les éléments du groupe III que ceux du
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groupe V peuvent occuper des sites préférentiels conduisant a la formation de domaines
ordonnés dans du InGaAsP/GaAs, épitaxié par MOCVD 2 une température de croissance
relativement basse (~ 640 °C). Par diffusion d’atomes de zinc, qui n’affectent que les
sites des éléments du groupe [II, Plano et collaborateurs [156] étaient parvenus 2 détruire
partiellement I’ordre associé 3 1'In et au Ga. Une opération de recuit de la structure,
menée A 825 °C pendant 4 heures de temps, a éliminé complétement !’occupation
préférentielle de sites (1’ordre) par les éléments du groupe III et a provoqué un
déplacement du pic de PL de la structure de ~130 meV vers les hautes énergies [156].
Outre les références citées dans le chapitre 3, de nombreux modéles visant 4 expliquer le
mécanisme de formation de domaines ordonnés (durant la croissance) ont été proposés
(141, 242-247]. Cependant, i notre connaissance, aucun modeéle n’est parvenu a élucider
de fagon satisfaisante toutes les caractéristiques cristallographiques et microstructurales

observées expérimentalement.

La figure 5.11 illustre la disposition réguliére de domaines ordonnés dans un quaternaire
(InGaAsP). Notons que I'espacement du supra-réseau dans la direction de I’ordre est le
double de celui du réseau habituel. Dans ce qui suit, nous allons décrire la procédure
expérimentale d’investigation d’un tel phénoméne par DRXHR. Une altemance de
couches ordonnées du type InAs/GaP/.....InAs/GaP dans un quaternaire d’InGaAsP se
traduirait par I’obtention de réflexions de RX provenant des plans réticulaires {'4, 13, Y2}
[159]. Or, dans la pratique et pour un balayage en mode (,20), des diffractions de RX

par cette famille de plans sont souvent impossibles pour les incidences w+, ou ', ou les
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deux a la fois. En effet, pour les plans {!4, Y4, '3}, I'angles " vaut - 48.209° ce qui

correspondrait 2 un détecteur placé en arriére de I’échantillon! A cause de telles

difficultés géométriques, on effectue de Ia diffraction de RX par les plans {!4, %3, n/2}ou

n est un entier {159).

(a)
Ordre dans la direction [111]

Légende

O Sites du groupe V

. Sites riches en Ga

@ SittesrichesenIn

[001]

[010]

{100

®)
Ordre dans la direction [111)

Figure 5.10: Les deux variantes d’une structure ordonnée du type CuPt.

Le tableau 5.10 contient des valeurs de certains angles de Bragg pour lesquels des

réflexions de RX par les plans {!4, '3, 5/2} sont techniquement possibles. Notons qu’on

obtiendrait sensiblement les mémes valeurs des angles de Bragg si on faisait les calculs

pour les plan {115} mais avec une distance réticulaire d = dipas + dgap = 11.488 A
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Figure 5.11: Dlustration des plans {4, Y2, n/2}.

Tableau 5.10 : Valeurs de dig, 6, @, @" et @ pour les plans {£1/2, £1/2,
2.5}. A =1.5406 A eta=>5.8688 A.
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Plan dus(A)| ) | 0() | 0'=0+9() | 0 =0-9() | 20()

(12,1172, %4} | 6.777 | 15.793 | 6.527 61.262 Négatif 13.054

(2172, £1/2, 2.5} { 2.259 | 15.793 | 19.938 35.731 4.145 39.876
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Nous avons effectué des balayages en mode (®,20) autour des angles donnés par le
tableau 5.10 sans obtenir une réflexion de RX dont I'intensité soit nettement discernable
du bruit de fond du systéme. Toutefois, il importe de rappeler que dans la majorité des
cas, ce phénomeéne a ét€ observé dans des couches ayant des épaisseurs allant de quelques
nanomeétres a quelques micrométres. Par conséquent, I’étendu des domaines ordonnés
dans de telles couches permettait une réflexion de RX d’intensité détectable. Par contre,
dans notre cas, les épaisseurs des PQ et des barriéres sont assez faibles (~40 A et ~100
A). Par ailleurs, les paramétres dont dépend I’étendue d’un domaine ordonné sont : (i)
orientation du substrat, (ii) la température de croissance de la structure [238, 242], et
(iii) le rapport HI/V utilis€ au moment de la croissance {181]. Ces paramétres nous sont
inconnus ou trés peu précis. Nos investigations ont été effectuées en nous basant sur des
valeurs d’inclinaisons déterminées par les simulations et qui ne représentent que des
estimations des valeurs exactes. Finalement, méme si un phénoméne d’ordre existait
dans les PQ ou les barridres, les plans réticulaires peuvent ne pas étre parfaitement
paralléles (entre eux) d’une couche i I'autre pour diffracter les RX dans une méme
direction et générer un signal détectable. Compte tenu des arguments que venons de
citer, I’absence de diffraction de RX par la famille de plans {'4, ¥, n/2} ne constitue pas,
en soit, une preuve infaillible d’inexistence de domaines ordonnés. En effet, on peut
penser a des domaines ordonnés d’orientation aléatoire d’une couche & I’autre et/ou de
dimensions réduites, deux facteurs suffisants pour expliquer I’absence d’une diffraction

de RX d’intensité mesurable. Dans la demiére section de ce chapitre, nous proposerons
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une méthode permettant la détermination de 1’orientation du substrat fagon précise et

deux autres techniques de caractérisation structurale de trés hautes résolutions.

Comme deuxiéme hypothése, attribuée au comportement anomal de la PL de la structure
C en fonction de la température de son réseau (chapitre 3, section 3.2.2), nous avons
évoqué des paires donneurs-accepteur (DAP). Par des mesures de photoréflectance,
photoluminescence et Hall-van- der Pauw, Driessen et collaborateurs [137] ont étudi€ les
propriétés optiques et de transport du Ing 43Gag 5P (épitaxié par MOCVD sur du GaAs)
en fonction de la température. Iis ont conclu que ces propriétés étaient grandement
affectées par des donneurs relativement profonds (énergie de liaison de 36 meV) confinés
dans des domaines ordonnés. En effet, Driessen et collaborateurs [137] ont démontré
qu’a mesure qu’ils augmentaient la température de I’échantillon, le régime de conduction
changeait. Selon leurs résultats, la conductivité est dominée par les états localisée
associés aux impuretés ionisées pour T < 30 K (hopping mode). Pour des températures
comprises entre 30 K et 70K, la conductivité est essentiellement due aux donneurs
chargés négativement (bande D). Pour des températures supérieures a2 70 K, la
conductivité correspond 2 celle par bande de conduction. Ces observations, établies par
des mesures de Hall-van der Pauw, étaient en accord avec les résultats qu’ils ont obtenus
par les des deux autres techniques. En effet, toujours d’aprés Drissen et collaborateurs
[137], le pic de photoluminescence (réalisée a 4 K) se déplagait vers les hautes énergies
d’un montant variant de 4.7 3 6.1 meV & chaque fois qu’ils augmentaient la densité

d’excitation d’'un ordre de grandeur. Ce phénomeéne d’“‘émission mobile” (moving
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emission) est assez connu par les investigateurs des propriétés optiques des semi-
conducteurs. Cependant, les uns 1’associent 2 I’existence de domaines ordonnés dans la
structure (128, 130, 158, 248-251], d’autres I’attribuent a des paires donneur-accepteur
(137, 187]. D’un autre coté, il a €€ rapporté que le temps de vie des porteurs dans des
structures contenant des domaines ordonnés est extrémement long [128] (>1 us) méme si
la denmsité d’excitation est faible. Fouquet et collaborateurs [128] donnaient deux
explications possibles a ce résultat: (i} des défauts qui ralentissent le transfert des
porteurs, et conséquemment, augmentent leur temps de vie; (i) Les porteurs sont

séparés dans I’espace car les domaines ordonnés le sont.

Nous avons obtenu des résultats similaires en ce qui conceme le comportement de la PL
issue de la structure C en fonction de la densité d’excitation ou de la température (figures
3.10 et 3.18 du chapitre 3). En effet, le pic de PL de la structure C s’est déplacé de ~5
meV et de ~ 7 meV pour des densités d’excitation variant de 20 3 150 W/cm? et de 150 2
2000 Wicm®. Pour des densités d’excitation allant de 2000 2 6000 W/cm?, le
déplacement du pic de PL n'était que de 3 ou 4 meV. Par contre, nos résultats de
photoluminescence résoiue en temps (PLRT) indiquent que le temps de vie des porteurs
dans la structure C est sensiblement le méme que celui observé pour les porteurs dans B.
Selon la longueur d’onde d’excitation et/ou la densité d’excitation, les temps de vie de
porteurs varient d’une centaine de ps, tout en restant comparables d’une structure a
Pautre. Ces résultats, combinés A ceux obtenus des mesures de diffraction de RX, nous

indiquent que nos structure laser sont d’une bonne qualité structurale. Nous attribuons le



186

comportement anomal de la PL de la structure 2 des transitions du genre électron-
accepteur ou donneur-accepteur. Un donneur ayant une énergie de liaison Ep = 15.7
meV, rapporté comme une impureté non identifié, a été observé [252-254] dans un supra-
réseau d'InAsP/InP. Par ailleurs, une lacune d’arséniure (V,;) ayant une énergie de ~ 40
meV en dessous du minimum de la bande de conduction a été observée par des mesures
d’effet Hall dans du GaAs épitaxié par MOCVD [255-258]. Quant aux accepteurs, du Zn
[253-262] utilisé comme dopant ou du carbone comme impureté résiduelle de croissance
par MOCVD ont été observés [255-258, 261, 262]. Les énergies de liaison du Zn sont de
44.9 meV dans de I'InP [252-254] et de 29.5 meV dans du GaAs [255-258, 261, 262). Le
carbone a été observé a 31.5 meV au dessus du sommet de la bande de valence dans du
GaAs [255-258, 261, 262). Le déplacement du pic de PL de la structure C vers les de
plus basses énergie suite 3 une augmentation de la température de son résean est

compatible avec la présence d’accepteur.

Nous suggérons de poursuivre les investigations en faisant appel a d’autres techniques
qui permettent une meilleure caractérisation microstructurale des échantillons. La
diffraction de RX de haute résolution standard est incapable d’isoler les diverses
contributions des différents phénomenes physiques. Dans ce qui suit, nous parlerons de
perspectives de recherches en suggérant la microscopie €lectronique en transmission
(MET) et la cartographie du réseau réciproque comme des techniques de caractérisation

plus puissantes que la DRXHR.
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58 Perspectives de recherches

§8.1. En vue d’une meilleure caractérisation structurale

Pour déterminer I'orientation du substrat de fagon précise, il faut mesurer la position
angulaire du pic de diffraction associée & la couche et la différence angulaire qui sépare
ce pic de celui du substrat en fonction de 1’angle de rotation de 1’échantillon (‘¥) autour
de la normale 2 sa surface. Entendons-nous que I'échantillon n’est pas en rotation
continue au cours d’'une mesure, mais d’'une mesure a I’autre on le tourne de 10° (par
exemple). Chacun des parametres mesurés varie comme un sinus avec I'angle ¥. A
partir de la relation entre leur phase et leur amplitude on détermine I’inclinaison de la

normale au substrat par rapport i celle de la couche [219].

La microscopie électronique en transmission (MET) permet de sonder les caractéristiques
structurales d’un matériau et d’en donner des images aussi bien dans I’espace réel (par
reconstitution d’une image) que réciproque (par diffraction d’électrons). Etant d’une trés
haute résolution, cette technique a été utilisée par de nombreux groupes de recherche
pour ce genre de caractérisation. Toutefois, elle nécessite une préparation laborieuse du
matériau. Dans ce qui suit, nous présentons la procédure 2 suivre. A la figure 5.12, nous
présentons un schéma de 1’empilement des couches constituant une structure semblable 2
nos échantillons. En premier lieu, il faut couper une tranche transversale la plus mince

possible. Sur la figure 5.12, cette coupe est indiquée par les segments AB et BC. Une
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autre possibilité serait de découper un cylindre (~ 500 um de diamétre) dans le sens
horizontal si 1'épaisseur de la structure le permet, sinon vertical et on aura i se

débarrasser du substrat.

Couche externe

Couche de
confinement

Région active

Couche de
confinement

Couche tampon

Substrat

C

Figure 5.12 : Schéma de I'empilement des couches et illustration des
coupes.
Ensuite, par gravure chimique en premier lieu et bombardement par des ions d’argon en
deuxiéme lieu, on doit amincir davantage (jusqu’a ~ 10 pm) la tranche ou le cylindre
coupé précédemment. Sur le spécimen ainsi obtenu, on effectue des mesures de
microscopie par transmission d'électrons. Cette demiére étape de préparation ainsi que le

sens de balayage des €lectrons sont représentés sur la figure 5.13.
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Faiscean d'électrons

Figure 5.13 : Dlustration de la gravure et du sens de balayage par les

électrons.
La diffraction de RX de haute résolution (DRXHR) standard (balayage en mode (0,28)) a
certaines faiblesses. En effet, la longueur d’absorption des RX générés par une source
conventionnelle (de laboratoire) est de ~ 10 um [263]. Or, en général, I’épaisseur totale
des couches d’un laser 2 semi-conducteur n’est que de quelques microns. Par
conséquent, un spectre de DRXHR contient des informations qui concernent I’épaisseur
totale et on ne peut méme pas distinguer I’emplacement des couches les unes par rapport
aux autres dans une hétérostructure. Sachant que la longueur de pénétration des RX
diminue avec la diminution de I'angle d’incidence, on pourrait effectuer une série de
réflexions (de RX) asymétriques pour recueillir des informations a différentes
profondeurs de ’échantillon. Malheureusement, le nombre de réflexions asymétriques

convenables (facile dans la pratique) est limité. Les variations des propriétés structurales
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avec la profondeur ne peuvent étre sondées de fagon continue! La cartographie du réseau
réciproque permet de palier, en partie, aux insuffisances de la DRXHR standard. En
effet, on peut sonder des hétérostructures a différentes profondeurs. La figure 5.13a

montre que les balayages dans les modes (®, 20) et ® sondent I’espace réciproque dans

n’
les directions paralléle et orthogonale au vecteur G, respectivement.

Figure 5.14: (a) Sphére d’Ewald illustrant la comélation entre type

d’information et mode de balayage. (b) Principe de la cartographie du

réseau réciproque. qy et q; sont des coordonnées du réseau réciproque [218)
Cela implique qu’on peut tracer une carte de I’intensité de RX diffractés par un point du
réseau réciproque repéré par les indices de Miller (hkl). On obtient cette carte en
maintenant | constant et en faisant varier h de +Ah et k de +Ak tel qu’illustré 2 la figure
5.13b. Dans la pratique, cela se traduit par effectuer un certain nombre de balayages par

le détecteur (en mode 20) pour une séquence de valeurs différentes de @ (voir figure 2.12,

du chapitre 2). En observant la distribution de I'intensité de RX diffractés, on peut
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évaluer séparément les effets des défauts structuraux, des contraintes, et de la qualité des

interfaces [263]

5.8.2. En vue d’une meilleure caractérisation des propriétés optiques et de transport

des structures laser

Dans notre laboratoire, nous disposition d’un laser Ti-saphir, d’un laser Cr*-YAG et
d’un montage de PLRT. Les deux lasers peuvent fonctionner aussi bien en mode continu
que pulsé. Ce genre d’équipement offre la possibilité d’une meilleure investigation de la
dynamique utlta-rapide des porteurs. Dans ce qui suit, nous proposons des perspectives

de recherches en précisant leurs objectifs.

Nos mesures par photoluminescence résolue en temps ont révélé que les temps de montée
et de descente de la PL des PQ diminuent considérablement avec 1’augmentation de la
longueur d’onde d’excitation. Ce résultat est prévisible. En effet, une diminution de
I’énergie d’excitation est accompagnée, entre autres, par les phénomeénes physiques
suivants: (i) une baisse de !'énergie communiquée aux porteurs; ces derniers relaxent et
atteignent un équilibre thermique plus rapidement. (ii) Selon la longueur d'onde
d’excitation, les couches des régions de confinement ayant un gap élevé peuvent ne pas
étre excitées. Les porteurs sont alors excités dans les PQ et les régions qui leur sont
proches. Le temps de transport, qui constitue une composante des temps de montée et de

descente, est ainsi réduit (ou éliminé€). Nous avons appliqué cette approche pour nos
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mesures par PLRT présentées au chapitre 4. Cependant, nous avons utilisé uniquement le
laser Ti-spahir. Sa plus grande longueur d’onde est de 880 nm (1.408 eV). Dans ce qui
suit, nous décrivons une approche de continuation de recherche, qui 2 notre avis,

permettra d’étendre notre compréhension de la dynamique ultra-rapide des porteurs.

Le laser Cr*-YAG est accordable dans la plage 1345-1557 nm (0.796-0.921 eV). Les
barriéres et les couches de confinement sont transparentes 2 cette gamme de longueurs
d’ondes. En ajustant la longueur d’onde et la densité d’excitation, le laser Cr*-YAG
permet d’exciter sélectivement les niveaux E, ou E, et E; dans les puits quantiques en les
peuplant graduellement jusqu’a la saturation. Les luminescences des transitions CI-HHI,

Cl-LH!, C2-HH2 sont alors contrdlables.

Dans un premier temps, on peut étudier la variation de la dynamique des porteurs d’un
niveau des PQ 2 un autre en se servant uniquement du laser Cr**-YAG en mode pulsé
(largeur d'une impulsion ~300 fs). Le temps de transfert (transport) des porteurs est
éliminé. Seul le temps de relaxation est étudié en fonction des niveaux excités des PQ et
de la densité d’excitation. La précision associée  ce temps est limitée par la convolution
de la largeur de 1’impulsion laser et de la résolution temporelle et spectrale du montage.
Les temps de montée et de descente qu’on obtiendrait seront comparés i ceux que nous
avons déja obtenus en excitant toutes les couches de la structure. Dans un deuxiéme
temps, on peut faire de la PLRT en excitant I’échantillon avec deux lasers (Cr*-YAGen

mode continue et Ti-saphir en mode pulsé) simultanément. On observera la dynamique
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des porteurs dans les barriéres et les régions de confinement en peuplant graduellement
les niveaux des PQ. Procéder ainsi permettra d’observer les effets d’une saturation
graduelle des niveaux d’énergie des PQ sur les processus de transfert, de relaxation, de
capture, et d’échappement des porteurs. La densité d’excitation associée au laser Ti-
saphir doit étre maintenue au strict minimum nécessaire pour ne pas saturer les niveaux

des PQ.

59 Conclusion

Nous avons caractérisé par diffraction de RX de haute de résolution les trois
hétérostructures laser & PQM. Les paramétres de mailles de toutes les couches
constituant les hétérostructures, ainsi que les contraintes associées, ont été évalués a partir
des spectres expérimentaux et par des simulations. Les valeurs obtenues A partir des
spectres expérimentaux sont surestimées. Des phénoménes physiques, & I'origine de
cette surestimation, ont été discutés. Les paramétres de maille déduits a partir des
simulations ainsi que la présence de franges (petites oscillations) dans les spectres
suggerent que les taux de relaxation sont faibles. Ce résultat corrobore ceux obtenus par
PLRT, a savoir qu’un temps de vie des porteurs de I’ordre de la nanoseconde suggére une
bonne qualité structurale. Cependant, les spectres expérimentaux et les simulations
indiquent que tout en ayant des mailles tétragonales, la croissance des structures n’était

pas pseudomorphiques. Les relaxations sont partielles.
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L’allure des spectres de la structure C, incluant la netteté des franges, la largeur 4 mi-
hauteur et sa constance en fonction de l'ordre de diffraction prouve I’absence de
dislocation due & une épaisseur de la région active dépassant une valeur critique. Ce
résultat a écarté I’hypothése voulant attribuer le comportement anomal de la PL issue de
la structure C 2 un défaut structural. Aprés vérification nous avons écarté la deuxiéme
hypothése proposant I'existence de domaines ordonnés. Nous avons attribué ce

comportement anomal de la PL & des transitions électron-accepteur.

Finalement, nous avons parlé de I’aspect qualitatif du type d’informations fournies par la
DRXHR standard et nous avons précisé les limites de cette technique. Nous avons

conclu ce chapitre par proposer des perspectives de recherches.
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CONCLUSION GENERALE

Dans cette thése, nous avons étudié les propriétés optiques et structurales de trois
structures laser a puits quantiques multiples (PQM) d’InGaAsP/InP. Nous avons étudié
la relaxation et la recombinaison des porteurs, en régime stationnaire, 4 1’aide de la
photoluminescence (PL-cw). La dynamique ultra-rapide des porteurs, incluant le
transport, la relaxation et la capture par les puits quantiques a été étudiée en régime
transitoire 2 1'aide de la photoluminescence résolue en temps (PLRT). Les
caractéristiques structurales des hétérostructures laser ont été étudiées a I’aide de la
diffraction de rayons de haute résolution (DRXHR). A partir des données expérimentales
obtenues par cette technique et des simulations de ces derniéres, nous avons été en
mesure d’évaluer les compositions, les contraintes et les taux de relaxation de toutes les
couches constituant nos hétérostructures. De plus, les orientations des substrats ont été

déterminées.

Par photoluminescence standard, nous avons étudié les mécanismes de relaxation des
porteurs. Nous avons effectué et comparé des mesures de photoluminescence a plusieurs
températures du réseau, allant de 4 K a2 300. Nous avons montré que pour deux structures
sur trois, la diminution du gap avec I'augmentation de la température du réseau était

typique. Pour la troisiéme structure, nous avons noté un comportement anomal de sa
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photoluminescence en fonction de la température du réseau (Tp). Aux hautes Ty, la
luminescence est attribuée aux transitions typiques dans un puits quantique, C1-HH1. En
baissant graduellement la température du réseau, nous avons noté |’apparition d’un
nouveau pic de photoluminescence (a Ty, ~ 100 K), situé du c6té des basses énergies et
d’intensité plus faible que le premier. En continuant de baisser Ty, une inversion des
intensités s’était produite. En combinant les résultats obtenus par les trois techniques,
nous avons attribué ce pic a des transitions du type électron-accepteur. Concemant
Iorigine de pic, les deux autres hypothéses possibles, a savoir, une relaxation de la
structure due a une épaisseur dépassant une valeur critique ou une formation de domaines
ordonnés ont été écartées. De plus, nous avons montré qu’aux faibles densités
d’excitation et aux basses températures de réseau, les caractéristiques de la
photoluminescence (largeur a mi-hauteur des pics, par exemple) dépendent
essentiellement de la durée de vie finie des porteurs. Par contre, aux hautes températures
de réseau, nous avons montré que la relaxation des porteurs se fait principalement par
émission de phonons optiques longitudinaux (LO) dont I’énergie a été estimée a ~8 meV.

Les mécanismes de relaxation sont donc essentiellement non radiatifs.

Afin de comprendre les effets de la densité d’excitation sur les mécanismes de relaxation
des porteurs et sur 'efficacité de capture des porteurs par les puits quantiques, nous
avons €étudié I’évolution de la photoluminescence dans les trois structures en fonction de
la densité d’excitation & deux températures de réseau, 77 K et 300 K. Dans cette section,

nous nous intéressons A I'intensité de la photoluminescence. A 77 K et sous de faibles
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densités d’excitation, les recombinaisons sont radiatives. Néanmoins, nous avons établi
que les centres de piégeages de porteurs, dus a une rugosité ou imperfection d'interface,
constituent des sites actifs de recombinaisons non radiatives. Avec I’augmentation de la
densité d’excitation, ces centres se saturent et leurs effets diminuent. Par contre, les

recombinaisons non radiatives du type Auger deviennent non négligeables.

A partir de Iévolution de la photoluminescence avec la densité d’excitation nous avons
montré que des phénomenes, tels que le remplissage de bande, des fluctuations des
épaisseurs des couches de la région active, des variations des hauteurs de potentiel dues 2
des inhomogénéités de compositions dans les puits quantiques (ou les barriéres) ou des
défauts structuraux ou d'interfaces ont une grande influence les spectres de
photoluminescence des hétérostructures. Ces phénomenes affectent des caractéristiques
importantes d’un laser telles que la longueur d’onde d’émission et la largeur a mi-hauteur
de la luminescence. Nous avons montré que les positions des pics de photoluminescence
se déplagaient vers les hautes énergies et que les largeurs & mi-hauteur des spectres
augmentaient. Nous avons montré que le phénoméne de remplissage de bande est
prononcé pour la structure ayant une région active (et/ou la région de confinement) la
moins épaisse. La température effective de porteurs est plus élevée dans ce genre

structure ce qui corrobore le phénomeéne de remplissage de bandes.

Ensuite, 3 I'aide de la technique de photoluminescence résolue en temps, nous avons

étudié le transport, la relaxation des porteurs et leur capture par les puits quantiques.
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Nous avons montré que les échantillons, sans étre parfaits, sont de bonne qualité. Nous
avons observé le transfert des porteurs depuis la couche tampon d’InP, jusqu’aux puits
quantiques, en passant par la région de confinement et les barriéres. Des simulations
Monte Carlo de nos résultats expérimentaux obtenus pour la structure A, réalisées au sein
de notre équipe de recherche, ont montré que la condition de neutralité de charges n’était
pas satisfaite pour un délai de 10 ps aprés excitation de I’échantillon. Ce résultat
s’explique par une masse effective de trous plus élevée. De plus, nous avons montré que
la densité moyenne de trous demeure supérieure 2 celle des électrons pour une durée de
temps dépassant les 100 ps. Tenant compte de ce résultat et du fait que les trous,
comparativement aux électrons, sont excités a de plus basses énergies, nous avons conclu

que les temps de vie sont les mémes pour les deux types de particules.

Nos résultats expérimentaux montrent que [’intensité des recombinaisons dans les
barriéres est faible et décroit plus rapidement comparativement 2 celle des puits
quantiques. Cela s’explique par un transfert de porteurs trés rapides vers les puits
quantiques. La durée de temps associée a ce transfert peut étre négligée dans nos
structures. De plus, nous avons observé une signature de transport des porteurs depuis les
régions de confinement jusqu’aux puits quantiques. Selon la température de réseau et la
densité d’excitation, nous avons estimé les temps de transport et de capture. Pour une
densité d’excitation de 1000 W/cm? et i une température de réseau de 77 K, nous avons
obtenu des temps de transport et de capture comparables (4 ps et ~3.5 ps,

respectivement). Les temps de montée et de descente de la PL augmentent avec la
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densité d’excitation. Nous avons montré qu’d une grande densité d’excitation, la
relaxation des porteurs est ralentie par le phénoméne de remplissage de bandes et
I’écrantage des interactions électron-phonon. Ce résultat expérimental corrobore ceux
des simulations Monte Carlo qui montrent que les électrons atteignent plus rapidement
un état d’équilibre lorsque I'écrantage des interactions porteur-phonon est négligeable.
Pour un délai de 5 ps, 'énergie moyenne des électrons est 5 fois supérieure a sa valeur en
I'absence d’écrantage. Les interactions électron-électron ou trou-trou n’affectent pas la
relaxation dans les puits quantiques mais, elles causent une légére augmentation de
I’énergie moyenne des électrons dans les barriéres. Quant aux interactions électron-trou,
elles diminuent I’énergie moyenne des électrons. Aussi, nous avons montré qu’a une
basse température de réseau, le temps de montée augmente sensiblement. Nous avons
attribué ce comportement a des effets de localisation de fonction d’onde causée par des

fluctuations d’épaisseur et/ou des imperfections d’interfaces.

Par ailleurs, nous avons montré qu’une diminution de la longueur d’onde d’excitation
augmente la température effective initiale des porteurs et réduit leur taux de relaxation.
Par température initiale, nous entendons la température a laquelle les porteurs sont,
immédiatement aprés excitation par impulsion laser. Nous avons interprété ce résultat
comme suit. En combinant I’effet d’un plus grand supplément d’énergie communiqué
aux électrons avec celui d’'une température effective initiale plus élevée, deux
phénomeénes peuvent avoir lieu: (1) un transfert d’'une portion de la population

d’électrons vers la vallée subsidiaire L suivi d’un retour vers I'; (2) le phénoméne de
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porteurs chauds et/ou phonons chauds devient plus prononcé. L'un et (ou) I’autre des
deux phénomeénes conduisent (conduit) & une augmentation du temps de montée de la

photoluminescence et  une diminution du taux de refroidissement des porteurs.

Dans le chapitre 5, nous avons étudié les caractéristiques structurales des trois structures
lasers & puits quantiques multiples & I’aide de la diffraction de rayons X de haute
résolution. Aprés une bréve discussion portant sur I'utilité de cette technique ainsi que
ses limites, nous avons analysé les résultats expérimentaux et leurs simulations. Nos
résultats montent que les structures sont d’une assez bonne qualité structurale. Toutefois,
en nous basant sur les largeurs & mi-hauteur des pics de diffraction d’ordre supérieur et
sur les intensités des pics satellites, nous avons décelé une rugosité d'interface et/ou des
fluctuations des épaisseurs des puits quantiques et des barriéres. Ces résultats
corroborent ceux obtenus par photoluminescence standard. De plus, nous avons montré
que le zinc, utilisé trés souvent comme dopant de I'InP dans des hétérostructures
d’InGaAsP/InP, peut diffuser vers la région active et introduit un gradient de composition
observable dans les spectres de diffraction de rayons X de haute résolution. Un tel effet
est plus prononcé dans la structure B pour laquelle nous avons observé, par PL standard,

un pic de luminescence que nous avions attribué au zinc.

A partir des résultats expérimentaux et de ceux des simulations, nous avons évalué les
paramétres de mailles (orthogonaux et paralleles aux plans des couches), les

compositions et les taux de relaxation de toutes les couches constituant les trois
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hétérostructures. Nous avons montré que les compositions réelles des structures sont
différentes de celles visées au moment de leur croissance. Evidemment, il en est de
méme pour les contraintes. De plus, nous avons montré que les structure B et C,
supposées ne différer que par le nombre de puits quantiques, ont des compositions et/ou
des largeurs de PQ légérement différentes. Une fois encore, ce résultat corrobore ceux
des photoluminescences standard et résolue en temps. En effet, les pics de PL issue des
PQ des structures B et C, présentent constamment une différence de positions allant de ~

5410 meV.

Selon la littérature, I’épaisseur globale de la région active de la structure C (1920 A)
dépasse une épaisseur critique estimée étre entre 160 et 360 A. Ainsi, cette structure
devrait relaxer et dans ses spectres de PL on devrait observer des signatures de
recombinaisons associées a des défauts structuraux (dislocations). Une autre école de
pensée propose qu’en augmentant le nombre de puits quantiques et/ou la contrainte, on
doive observer une dégradation de la PL attribuée a la formation d’une alternance de
domaines ordonnés. Les caractéristiques d’une dégradation de la PL sont les suivantes:
(i) une réduction de I'intensité de la PL, (ii) un pic assez large et dont la position n’évolue
que trés peu avec la température du réseau, et souvent (iii) un dédoublement du pic aux

basses températures.

Malgré que nous ayons observé un comportement semblable de la structure C, nos

mesures expérimentales de diffraction de RX de haute résolution montrent qu’aucun
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phénomeéne, parmi ceux proposés par la vaste littérature et mentionné ci-dessus, ne peut
étre attribué 2 un tel comportement. Les spectres de DRXHR de la structure C montrent
qu'elle est d’une assez bonne qualité et que, surtout, I’hypothése d’existence de
dislocations dans cette structure est a écarter. Quant 2 la deuxiéme hypothése, proposant
la formation de domaines ordonnés, nous avons procédé a sa vérification aprés I’avoir
décrite. Nous n’avons pas obtenu de diffraction de RX, d’intensité détectable, provenant
des plans {1/2, 1/2, 5/2} pour prouver l'existence de domaines ordonnés. Le
comportement de la PL en fonction de la température du réseau et en fonction de la
densité d’excitation, observé au chapitre 3 est attribué i des recombinaisons du type
électron-accepteur. Toutefois, certains facteurs pouvant avoir compliqué ou inhibé

1’observation de domaines ordonnés ont été identifiés.

Pour qu’une famille de plans {1/2, 1/2, 5/2} diffracte des RX d’intensité détectable, il
faut que les domaines ordonnés aient une certaine étendue. Or, dans notre cas, les
épaisseurs des PQ et des barridres sont assez faibles (~40 A et ~100 A). Par ailleurs, nos
investigations ont &té effectuées en nous basant sur des valeurs d'inclinaisons
déterminées par les simulations et qui ne représentent que des estimations des valeurs
exactes. Finalement, nous pensons que méme si un phénomene d’ordre existait dans les
PQ ou les barriéres de la structure C, les plans réticulaires associ€s a un tel ordre peuvent
ne pas étre parfaitement paralléles (entre eux) d’une couche a I’autre. Par conséquent, on

n‘aura pas de diffraction de RX dans une méme direction pour que le signal soit
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détectable. Compte tenu des arguments que venons de citer, rous avons proposé, a la fin

du chapitre 5, de nouvelles perspectives de recherches.

Une récapitulation de I’ensemble des résultats montre que nous avons atteint, dans une
large mesure, les objectifs que nous nous sommes fixés au début de cette thése. En effet,
nous avons mesuré les temps de transport et de capture des porteurs dans les trois
hétérostructures. Selon les conditions expérimen;ales de température de réseau, de
longueur d’onde d’excitation et de densité d’excitation, les temps de transport et de
capture varient entre ~ 4 ps et 15 ps et ~ 3 ps et ~ 6 ps, respectivement. Ces temps sont
jugés trés élevés pour avoir une large bande de modulation. De plus, nous avons observé
une augmentation du temps de montée de la photoluminescence des puits quantiques
suite 3 une diminution de la longueur d’onde d’excitation. A notre connaissance, cette
augmentation est observée pour la premiére fois dans les quaternaires. Elle est de I’ordre
de ~3 ps et nous ’avons attribuée i un aller et retour d’électrons entre les vallées T et L.
Par ailleurs, nous avons identifié¢ des mécanismes physiques qui ont pour effet de réduire
le taux de relaxation des porteurs. Les mécanismes les plus importants sont: (i) les
recombinaisons non radiatives du type Auger, (ii) le phénomeéne de remplissage de
bandes, (iii) 1'écrantage des interactions électron-phonon, et (iv) le phénoméne de
porteurs chauds et/ou de phonons chauds. Quant aux fluctuations des épaisseurs des
couches de la région active et aux inhomogénéités de sa composition, elles créent des
variations des hauteurs de potenticl et causent une localisation des fonctions d’ondes.

Cela génére des sites actifs de recombinaisons non radiatives et limite 1'efficacité de
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capture des porteurs par les puits quantiques. L’ensemble de ces phénomeénes affecte
I'une ou I’autre des caractéristiques d’un laser. Nous pensons, entre autres, a la longueur
d’onde d’émission, a la largeur & mi-hauteur de la raie, au courant seuil et a la fréquence

de modulation maximale.
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Abstract

Understanding the physics of In,..Ga,As,P|, multiple quantum well (MQW)
nanostructures is essential for the development of new photonic devices such as lasers,
amplifiers and modulators. In this work, optical and structural properties as well as
vertical transport of three different heterostructures grown by metalorganic vapor phase
epitaxy and emitting at 1.33 pm and 1.55 pm have been studied using continuous wave
and time-resolved photoluminescence (cw-PL and TRPL) and high resolution x-ray
diffraction (HRXRD). Cw-PL measurements show an anomalous PL characteristics for
the structure with a thicker active layer which is discussed in terms of electron-acceptor
transitions, donor-acceptor pairs, and constraint relaxation and related structural defects.
The overall observed red shift with increasing temperature is interpreted as resulting from
two opposite and competitive processes: band-gap shrinkage (dominant) and blue shift
caused by fluctuations in the QW layer thickness across the lateral sample direction. In
the observed full width at half maximum, we identified a component of ~ 8 meV as a
contribution from longitudinal optical phonons. At high excitation densities, it is shown
that carrier spillover and Auger recombination may be the major mechanisms limiting the
quantum efficiency. For TRPL measurements, carrier cooling rates are discussed in terms

of concurrent and opposite scattering mechanisms. It is found that the rise times of the

QWs and the confinement region increase slightly (~2 ps) on decreasing the excitation
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wavelength. The observed difference is attributed to a higher initial carrier temperature
associated with the shorter excitation wavelength. Comparable times of ~ 4 ps are
observed for the carrier transport and relaxation time within the confinement region and

the carrier capture time in the quantum wells.

Keywords: Multiple-quantum-well lasers, Iny.(Ga,As,Py.,, time resolved photoluminescence, ultrafast
carrier dynamics, vertical carrier transport, carrier capture, F-L transfer, photoluminescence, high resolution
x-ray diffraction, atomic ordering, quantum efficiency.

1. Introduction

Quatemary In,..Ga,AsyP;., multiple quantum well (MQW) based devices are more and
more used for optical fiber communications systems, because they operate at the
wavelengths of zero-dispersion (1.3 um) or lowest loss (1.55 um) of silica optical fibers.
However, optical fibers have a large bandwidth that is underutilized in today's
installations. To remedy the situation, one witnesses a sustained effort in improving the

high-speed performance of semiconductor lasers and amplifiers based on these materials.

1
The relaxation oscillation frequency is given by f, = E;ﬁ‘ (9g fan)S(1/z ),

where v; is the group velocity in the cavity, (dg/dn) is the differential gain, S is the photon
density, and T, is the photon lifetime [6-13]. When roll-off effect is neglected, the
maximum modulation bandwidth in semiconductor lasers is given by f_. =23”fo ,
where the K factor is defined as X = y/ £ and where ¥ is the laser-damping factor [14].

High-speed laser design meant designing lasers with short cavity length for shorter
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photon lifetimes, tight optical mode confinement for higher photon densities, and
quantum well active layers which could be strained [3, 15, 53-59] and/or p-doped [60, 61,

264, 265] for higher differential gain.

Optimistic theoretical estimations predicted an achievable 60-90 GHz modulation
bandwidth {5, 62]. Recently however, a record modulation bandwidth of 33 GHz have
been demonstrated for p-doped InGaAs/GaAs MQW ridge-waveguide laser [60]. It is
obvious that under direct modulation at high frequency, the laser should translate as fast
and precisely as possible the temporal variation of the modulation into a corresponding
intensity variation of its emitted light. Thus, in MQW laser structures, the highest

attainable bit rates depend on carrier dynamics.

Various tricks have been used to get better insight in the understanding of carriers
dynamics in semiconductor laser heterostructures (superlattices or MQWs). An enlarged
QW was inserted inside or at the end of a superlattice structure to detect the amival of
carriers at the enlarged QW [62, 266, 267]. Very thin QWs with specified material
compositions or well widths were inserted at spatial positions in heterostructures to play
the role of spatial probe layers by emitting a characteristic PL signal [268-269). Among
the processes that may set the ultimate limitation to fu.,, we find : (a) the optical
nonlinear gain coefficient which is attributed to various phenomena such as spectral hole
burning [15-21], and cavity standing wave dielectric grating [22-24]; (b) carrier transport

[20, 25-32], including carrier tunneling between wells [27], carrier capture and transfer
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between wells and barriers [33-36); (c) the dynamic carrier heating [37-40] caused by
current injection [41), stimulated and spontaneous emission [19, 42, 43], free-camier
absorption [42-44], two-photon absorption [45] and Auger processes [46-50], resulting in

(d) hot carriers and hot phonons [41, 44, 52].

Notwithstanding the large number of experimental and theoretical efforts made so far, the
physical mechanisms involved in carrier dynamics in MQWs are not yet well understood.
In this work, optical and structural properties as well as vertical transport of three

different MQW heterostructures are studied using cw-PL, TRPL and HRXRD.

2. MOQW heterostructures and experimental procedure

Three In;..Ga,AsyP\., MQW lasers structures labeled A, B and C respectively, grown on
n-doped (2x10'®cm™) InP substrates by metalorganic vapor phase epitaxy (MOCVD) are
investigated. They consist of a 1.5 um n-doped (2x10'® cm™) InP buffer layer (not shown
in the figures), followed by a first step-like n-doped (4x10'” cm™) InGaAsP confinement
region. The active region of structure A contains four 1.5% compressively strained
undoped InGaAsP QWs emitting at A = 1.55 um at room temperature (RT). The
structures B and C contain 8 and 12 undoped 1 % compressively strained InGaAsP QWs
respectively, emitting at 1.3 ym at RT. Those QWs are separated by p-doped (4 x10"

cm”) InGaAsP barriers. Their active regions are followed by a step-like p-doped (4 x
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10" cm’3), unstrained InGaAsP second confinement region. Finally, the structures end
with 700 A InP cladding layer. A schematic of the energy band diagram and many other

parameters are given in figure A-1 and figure A-2.
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Figure A-1: band diagram of A. Figure. A-2 : band diagram of B and C.
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3. Results and discussion

3.1 Continuous-wave photoluminescence

Cw-PL measurements, at 77 K and at 300 K, was performed using the 488 nm (2.54 V)
Argon ion laser line as an excitation source and the lock-in detection technique for the PL
collection. We used an InGaAs based material detector that may cover a detection

wavelength ranging from 850-nm to1650 nm.
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3.1.1 Continuous-wave photoluminescence versus excitation density

The excitation density (E.D.) was varied from 40 W/cm? to over 10000 W/em?, Figure
A-3 shows a typical PL spectra for the structures A, B and C at T, = 77 K and under an
ED. of 250 W/cm®. The main peaks, associated with the C1-HHI transitions in the QWs
are located at = 0.85 eV, = 1.033 eV and = 1.026 eV for structures A, B and C,
respectively. In the high energy side of the spectra, we note the presence of few weak
peaks which may be associated with some transition signatures. In fact, barrier emissions
are centered at 1.02 eV for structures A and 1.15 eV for B and C, respectively. The Cl-
LH1 and C2-HH2 transitions, located between the fundamental QWs and barrier levels

are not well resolved.

Figure A-3 shows that the spectra of structure B is shifted toward the higher energy side
with respect to the one of C. The difference between the positions of the main peaks is =
7 mV. This behavior may have two origins : a) because the thickness of the active region
(AR) of structure C is wider than that of B, the number of carriers excited directly in the
InP layer is higher for B, b) band-filling and hot carrier/phonon effects in its AR are more
important than those in structure C. Moreover, for an excitation density of 60 W/cm? or
lower, we observed shoulders located at the low energy side of the main peaks. The
shoulders are centered at ~ 25 mV for structure A, at ~ 20 mV for B and C below the

principal peak positions. One may associate these shoulders to excitonic transitions.
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However, the exciton binding energy as experimentally [104]. observed and theoretically
[105] estimated, is about 10 meV for an InGaAsP/InP structure with 65 A QW’s width,
Moreover, we noted that the luminescence from the shoulder transitions become non-
distinguishable as the excitation density (E.D.) have been increased. We attribute these
transitions to band tails due to compositions inhomogenety and well width fluctuations
(106]. In general, the associated density of states is low and therefore, the corresponding
PL should rapidly reach a saturation level as the E. D. is being increased [107]. This

subject will be discussed in more details and published elsewhere [270].
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Figure A-3: Typical Cw-PL spectra of structures A, B and C (see text).
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Figure A-4 shows the evolutions of carrier temperature (Tc) and the main peak position
variation with the excitation density for structure B at T, = 77 K. It reveals an energy
shift of the C1-HH1 QWs transitions toward higher energy values as the excitation
density is increased. The blue shift is about 6 meV and is attributed to band-filling effect.
The variation of Tc with the excitation density provides information about how the
carriers receive energy as well as how they lose energy. In fact, it was shown that carrier
temperature (under steady state conditions) is determined by balancing the rate of energy
input from the relaxing carriers (which is related to the excitation density) with the energy
loss from the thermalized population [74, 109-113]. Tc is inferred from the high energy
tail of the PL spectra according to Ip (E)} o exp(-E/ksTc), where Ip (E) is the PL intensity

at energy E and kg is Boltzmann constant.

As shown in figure A-4, Tc increases rapidly with the ED. at low excitation regime, but
rather slowly at high excitation regime. A slow increase of Tc at high excitation density
regime was observed by Shah and co-worker [109, 112, 113]. This behavior was
interpreted by the fact that at high excitation regime, carrier concentration approaches a
critical value for which electron-electron and electron-LO-phonon scattering rates are
equal {109, 111-113]. Under such circumstances, the amount of energy transferred by
each photo-excited carrier to the carrier system increases less rapidly with the excitation
density resulting in slow increase of Tc. Moreover, an amplification of phonon population
may lead to their re-absorption by carriers. These phenomenons are known as hot-

phonon/hot carrier effects. In addition, as the carrier population increases, non radiative
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Auger recombination processes may act as carrier heating source [37-40]. More
experimental and theoretical investigations are needed for better understanding of the
interplay between the physical mechanisms involved in carrier dynamics in MQW lasers

structures.

Figure A-5 shows that Ip. evolves linearly with Ipg at low excitation densities. This
means that radiative recombination process dominates at low excitation regime. In fact, it

was shown [122, 123] that the PL intensity (Ip) can be related to the excitation intensity

(Iep) as I, o< I'g, where the exponent o may take any value between 0.6 and 2. The

exponent o. may equal 0.6, 1| or 2 depending on which process among Auger
recombination, spontaneous emission or interface recombination process dominates,
respectively [122, 123]. The slopes of the curves in figure A-5 are slightly greater or
equal to unity at low excitation regime and lower than unity (0.6, 0.7 and 0.95 for A, B
and C respectively) for higher excitation regime (greater than = 400 W/cm®). Therefore,
Auger processes dominates the relaxation mechanisms in high excitation regime and they
may act as carrier heating [37-40] source and severely set the ultimate limitation to the

maximum modulation bandwidth achievable in quaternary or temnary II-V semiconductor

lasers MQWs.
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3.1.2 Continuous-wave photoluminescence versus lattice temperature

From 6 K to RT, PL measurements were performed with the samples mounted in a
variable temperature liquid helium cryostat. The 633 nm (1.95 eV) line from a He-Ne
laser was used as an excitation source and a silicon detector combined to the based
Fourier transform detection technique (BOMEM) was used for PL detection. An
excitation density of ~ 5 W/cm? was maintained constant during the measurements. PL
spectra of structures A and B showed a typical temperature dependence and will be
reported elsewhere [270]. In contrast, as illustrated in figure A-6, structure C shows a
non trivial PL behavior as the lattice temperature is varied. In fact, as the lattice
temperature is decreased, we note the following : a) the position of the peak P2 moves
toward higher energy. (b) Another peak P1 that is located at the low energy side appears.
c) The PL ratio of the corresponding two peaks is inverted at Ty, lower than 75 K. One
may attribute the anomalous PL characteristics to an atomic ordering effect [156, 162,
164, 168, 172-176, 185, 186], which was reported in more than sixty papers in the last
few years (see [270] for deeper discussion). However, our HRXRD measurements do not
support this hypothesis [270]. Other possible explanations for the observed behavior are:
(i) at 6 K, the peak P1 is about 25 to 30 meV below the higher energy peak and therefore,
P1 can be attributed to electron-acceptor transitions (e-A). (ii) The thickness of structure
C active region exceeds a critical value [271, 272]. Taking into account the 1 %

compressive strain, the constraint may have relaxed, resulting in band-gap modification at
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low T.. Detailed explanation involving eventual crystal defects [128] or donor-acceptor

pair (DAP) recombinations [124, 187] will be given elsewhere [270].
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Figure A-6 : PL dependence on lattice temperature of structure C.

In figure A-7, we show the temperature dependence of PL peak energy of structure A and
C. As T, increases, the band-gap of structure A and P2 peak position for C shift of about
50 meV and 60 meV to lower energy values, respectively. These amounts of band-gap

shrinkage are similar to that of bulk InGaAsP and may be described by the

2

(B+T)

phenomenological Varshni equation [124]: Ef5c*(T) = Efnc*" (0)-« where

E;(0) represents the band-gap at 0 K. A data fit using the above equation is represented
by the dashed line in figure A-7. The obtained value for f§ is 320 K for both structures

while o values are 3.5 x 10 and 4 x 10 eV/K for A and C, respectively. Temkin and
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co-workers [126] reported similar results for InGaAsP/InP MQW structures. However,

from one paper to another, one may find a small difference in the reported red shift.
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Figure A-7 : Temperature dependence of PL peak energy of structure A and C.

This may be explained by different fluctuations of the QW layers thickness across the

lateral sample direction [114] in the different structures. As a consequence, the band gap

of the QW is modulated in real space. As will be seen in TRPL results section, the drift

times (~ ps) are shorter than the recombination times (~ ns) and therefore, the energy

band modulation can lead to a significant drift of the photo-generated free carriers into the

minima of the modulation bands. At low lattice temperature, most of the free carriers

occupy low energy states and the energy of the PL peak represents mainly the band gap

minima. By increasing the lattice temperature, more and more free carriers will occupy

higher energy states and the PL peak broadens and shifts continuously toward higher
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energy. The effective band gap and the overall PL peak position is (at least) controlled by
two opposite and competitive processes. The first causes a blue shift while the second

(dominant) causes a red shift.

Figure A-8 shows the energy-integrated PL intensity variation with T for structures A
and C. At high T, where carrier interactions with LO-phonons are the dominant
relaxation mechanism, the PL intensity decreases exponentially. It is well known that PL
intensity and carrier lifetime depend on lattice temperature. In the QWs, carrier lifetime
depends simultaneously on the times of radiative and non-radiative relaxation processes.
An estimate of the activation energy (E4) of non- radiative processes may be obtained by

fitting the energy-integrated PL intensity variation with T using the equation [188-190]:

7T, _ I, o
Te (TL ) 1+ T (TL ) expl — E A
Toe k,T,

where 1 is the overall lifetime, 1g is the radiative lifetime of free and localized excitons,

IT,)=1,

and Tng is an activated non-radiative lifetime. The best values obtained for E5 and
7,/ 7%, parameters are 70 + 10 meV and (6 £ 0.2) x 10? for A and 45 + 3 meV and (8 =
0.3) x 10? for C. The activation energy of non radiative recombination processes is lower

for structure C. This result is predictable since the QWs of C are narrower (35 A)

compared to those of A (55 A). Moreover, as will be seen in the next section, TRPL
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measurements reveal radiative lifetimes of ~ 1.5 ns and ~ £.3 ns for A and C respectively.
Therefore, 75, equals to ~ 2.5 fs and ~ 1.5 fs for A and C respectively. We interpret this
shorter scattering time for structure C in terms of bigger overlap between the QWs states

and those of the barriers in structure C. The temperature evolution of the full width at

half maximum (FWHM) of the PL spectra of structure A is shown in figure A-9. If we let
I" be the FWHM of the PL peak, then T? =T} +T; + T}, +T5,. T is the linewidth at 0
K that results from random spatial Auctuation in the InGaAsP composition, I'; is the
contribution from quantum size effects due to interface roughness, [' o is the contribution

from longitudinal optical phonons and I'cyr is the broadening part caused by the finite

carrier lifetime [116].
3 'g e 7 1
i 37 .7 0.020 4 ;
: 1 8 ¥ ~ i Structure A ",
1 ¢/ O StnctureA » ;
3 L ® 0016 I
§ 01 §/ @ soweurc = II
5 g ?'.: ----- Fit: see lext E - "EEE
g 1° 0.012 — EE%{
g i : .
0,01
Illlll|l|ll m-rlllrrlllllll
0.000.040.380..1120.160.20 0 50 100 150 200 250 300
TT (K™ Temperature (K)
Figure A-8 : Evolution of the Figure A-9: Variation of the
energy integrated PL intensity FWHM of PL spectra of A

with T for Aand C. with Ty.



241

A careful inspection of figure A-9 shows a small variation of the FWHM at low and
intermediate temperatures (below 100 K) reflecting the linewidth broadening contribution
(~12 meV) which may be caused primarily by finite carrier lifetime and secondary by
variation of the QW width, changes in the potential height due to random variation of the
alloy composition (QW and/or barrier) and abruptness quality of interfaces. However,
when the temperature is raised from ~100 K to 300 K, the FWHM jumps from ~12 meV
to 20 meV. For Ty ranging from 100 K to 300 K, longitudinal optical phonons are
strongly activated and accordingly their contribution I'Lo, of about 8 meV, is consistent
with the 8.9 meV determined from absorption measurements [117] at 300 K for 1.33 um

InGaAsP.

3.2 TRPL measurements results

For TRPL measurements, a pulsed Ti-sapphire laser (~100 fs, ~ 82 MHz) operated
successively at A = 740 nm, 820 nm and 880 nm, is used as an excitation source. A GaAs
photomultiplier combined to an up-conversion detection technique [95], with sub-
picosecond resolution, were used for signal detection. Typical TRPL spectra at several
delays after the excitation pulse, at T = 77K and for excitation density of = 1000 Wicm?,
are shown in figure A-10 for structures A. The high-energy peak, at 1.43 eV (£ 10 meV),
comes mainly from carrier recombination in the InP buffer layer (BL). The low energy

peak at = 0.86 eV corresponds to the QWs ground state C1-HH]1 transitions (QW-GS). In
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Between these low and high energy peaks and at low delay times, we note a broad PL
bands corresponding to emissions from the step-like confinement regions (CR) and from

the InGaAsP barriers (Bar).
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Figure A-10 : TRPL spectra of structure A.

The time evolution of these PL spectra indicates a net transfer of electrons and holes from
the BL to the step-like confinement regions (CR), from the later towards the active region
barriers and finally to the QWs. We should note however, because in InGaAsP/InP
system the valence band offset is greater than the conduction band offset [194] (deeper
hole well) combined with the large valence band effective mass, the transport should be
controlled by holes which are slower than the electrons in the CR and in the QWs. In
Order to get deeper insight and quantitative information about transport and capture

times, the time dynamical behavior of some bands are studied. Figures A-11 and A-12
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show the temporal evolution of the PL signal for different transitions observed in

structure A, at T, =77 K and under an excitation density of =1000 Wicm?.
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The different detection energies in figure A-11 correspond to the QW ground state

transition (QW-GS) at 0.883 eV, the first QW excited state transition (QW-FES) at 0.936

eV, and the InP buffer layer ground state transition at 1.423 eV. The time-resolved PL

signals in figure A-12 correspond to different transitions in the CR. We clearly observe

an exponential decay of the PL signal in most of the cases and, if we assume a simplified

three-level model, we can approximate the PL time behavior as given by a difference of

the two exponentials [197}:
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T4

w2 o

I, =1
or’.—rd

where T, and T4 represent the rise and the decay times of the PL intensity, respectively.

Table A-1 summarizes the rise and decay times obtained from the best fit by the above

equation. The short decay time of the CR (1.5 ps < T4 < 25 ps) and the fast rise time of

the QW PL intensity (= 9 ps) indicate an efficient carrier relaxation and capture by the

QWs. The relatively long PL decay time (1200 £ 100 ps) observed at the QW ground

state energy is an indication of a high QW structural quality. As shown in table A-1, the

PL rise times continually increase with decreasing the PL detection energies. In fact, the

PL rise time varies from = 1.5 ps in the confinement regions (1.269 eV) to = 5.5 ps in the

AR barriers and to = 9 ps in the QWs.

Table A-1: Rise and decay times of some bands observed in structure A.
Aexe=740 nm, E. D. <1000 W/cm? and T, = 77K

Bandenergy | 1423 | 1269 | 1203 | LI135 | 1037 | 0093 | 0883
(V) mP | cR | R | R | Ba | Qwres | QwGs
ns) | 55t1 1655* 2405| 3£05 |55¢05| 7:05 | 9x1
T (ps) | 750225 | 3£05 | 7£1 | 253 | 0£10 | 200£20 | 900£100

Before being captured into the QWSs by passing from the unbound three-dimensional to

the quasi-two-dimensional confined states, the photo-excited carriers experience several

scattering processes. Therefore, the QWs rise time includes carriers transport in the CR
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and barriers as well as carriers relaxation via optical phonons to the band edge, inter-sub-
band relaxation to the lowest sub-band levels for both electrons and holes, and finally the
capture of the carriers into the QWs. In a simple picture, however, carrier transfer can be
divided into two time sequential processes : cartier transport and carrier capture. In this
schema, the first difference of ~ 4 ps may be attributed to electrons and holes transport
from the InP buffer layer to the immediate vicinity of the first QW. On the other hand,
the difference between PL rise times of the AR QWs transitions and the AR barriers
transitions of ~ 3.5 ps can be interpreted as the carrier capture and relaxation time in the
QWs since these barriers are thin enough for carrier transport time therein to be neglected
[65]. This capture time is in good agreement with the 4 ps reported by Westland and
coworkers [198] for InGaAsP/InP and with that of 4.5 ps reported for a 1.53 %
compressively strained 1.55 um-InGaAs MQW optical amplifier [199] (samples # 2).
The authors of reference [199) reported a capture times ranging from 2 to 7 ps for their

different samples.

Figures A-13 shows the temporal PL evolution for structure A excited, respectively, with
820 nm and 880 nm pulsed laser wavelengths, whereas the E. D. and the lattice
temperature was kept the same as for the 740 nm excitation case. Complete TRPL
spectra and temporal PL evolution plots will be given elsewhere [270]. Tables A-2 and
A-3 summarize the rise and decay times of some bands observed in A, B and C under the
above excitation conditions. It is found that the rise times of the CR and the QWs in

structure A decreases slightly (~ 2 ps) as compared to those given in table A-1
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Figure A-13: Time Plot of structure A QW5 excited at 820 nm and 880 nm.

Table A-2 : T, and T4 of some bands observed in structure A and of the
QWsin B and C. Aec=820 nm, E. D. =1000 W/cm? and T, =77 K

Structure A B C
Band energy 1411 1.131 0.85 1.049 1.049
(eV) [nP CR QW-GS QW-GS QW-GS
Rise time (ps) | 4.510.5 2+0.5 7+0.5 710.5 505
Decay time (ps) | 700 £ 25 101 1100 £ 100 950 + 50 900 £ 25

Table A-3 : T, and T4 of some bands observed in structure A and of the
QWsin B and C. Aex.=880 nm, E. D. =1000 W/cm? and T, =77 K

Structure A B C
Band energy | . 1.136 1.017 0.873 1.048 1.048
(eV) CR Bar QW-GS QW-GS QW-GS
Rise time (ps) | 1.5+0.5 3+0.5 6105 6+£0.5 4£0.5
Decay time (ps)| 12%2 50+ 10 600+20 | 650+25 | 600%10




247

Within the estimated uncertainty, the rise time of the InP BL is almost unchanged. This
behavior may be attributed to the following effects. Direct gap II-V semiconductors
have subsidiary conduction band valleys in the L and X directions. Optical excitation that
excites electrons at such high kinetic energies may cause the transfer between these

subsidiary valleys to be energetically possibie.

Shah and coworkers [206] used 2.04 eV pulsed dye laser line as an excitation source for
InP and GaAs. They reported a I'-L transfer time of ~ 100 fs and an average return time
of ~ 2 ps from L to I in GaAs and no [-L electron transfer in the InP. In our case, all the
used excitation wavelengths excite below L valleys in both InP and InGaAsP. In fact, I'-
L separations are 0.51 eV and 0.61 eV for InGaAsP [192] and InP [205], respectively.
However, immediately after the excitation pulse, high Tc different from T is observed
(270]. Moreover, it is found that Tc increases with the excitation energy [170].
Therefore, one may expect a small portion of hot carriers to be transferred in L valley in
the InGaAsP. Transfer between satellites of small portion of carriers leads to an increase
of the rise time of QWs PL. Yet, the associated amount of increase in the rise time is not

necessary equal to a I'-L transfer time.

Therefore, we associate the difference in QWSs rise time to a higher initial T¢ observed
with A = 740 nm excitation case. In fact, hot-carrier/phonon effects reduce carrier
relaxation rates and therefore, increase the rise time of he PL in the QWs. On the other

hand, figure A-13 shows that the PL from the QWSs remains saturated for several tens of
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ps- During this time interval, the rate of carrier transfer and relaxation into the QWs is
equal to the rate of carrier escape from the QWs. This behavior may be explained as
follow : (a) the height of the barriers may decrease due to flattening in the built-in charge
space potential inducing an enhancement of excess carrier spillover to the CRs, i.e.,
emission of carrier out of the active layer. (b) At high carrier density, carrier-phonon
interactions are strongly screened by carrier-carrier interactions. The decay times of the
QWs and CRs become somewhat longer as we previously reported by Monte-Carlo
simulations [195]. Finally, as given by tables A-2 and A-3, the decay and rise times of
the PL from the QWSs in structure C are shorter than those of B. These observations
support two previously mentioned facts: (1) band-filling and/or hot-carrier/phonon effects
are most important in structure B; (2) carrier lifetime is shorter in structure C which may
be attributed to composition inhomogeneity in the AR layers and/or constraint relaxation

and associated structural defects as suggested in cw-PL results section.

4. Conclusion

In summary, we have studied optical and structural properties as well as vertical carrier
transport in three In;..Ga,As,P;., MQW laser structures. The unusual temperature PL
behavior observed in the thicker structure C was discussed in terms of electron-acceptor,
donor-acceptors pair and strain relaxation. The overall observed red shift of the PL peaks
as the lattice temperature was increased is a result of band-gap shrinkage (dominant) and

blue shift caused by fluctuations in the QW layer thickness across the lateral sample
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direction. For TRPL measurements, carrier cooling rates was discussed in terms of
different scattering mechanisms. It is found that the rise times of the QWs and the
confinement region increase slightly (~2 ps) on decreasing the excitation wavelength.
The observed difference is attributed to a higher initial carrier temperature associated with
the shorter excitation wavelength. On the other hand, comparable times of ~ 4 ps are
observed for the carrier transport and relaxation time within the confinement region and
the carrier capture time in the quantum wells. Accordingly, we highlighted some
processes that heat the carriers or screen their interactions with LO-phonons inducing a
reduction of the carrier relaxation rate and the quantum efficiency. Among these
processes, we found: hot-carriers, hot-phonons, Auger recombinations, carrier-carrier
interactions, and carrier spillover. The majority of the above processes have unwanted
effects such as longer photon lifetime, smaller photon density and larger laser linewidth.
Therefore, under high frequency modulation in telecommunication systems, these
phenomenons set the ultimate limitation for lasers to translate, as fast and precisely as
possible, the temporal variation of the modulation into a corresponding emitted light

intensity variation.
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Abstract

Carrier transport and recombination in a strained InGaAsP/InP multiple-quantum-well
structure emitting at 1.55 um are investigated experimentally and theoretically using both
time-resolved photoluminescence and Monte Carlo simulations. A method for including
carrier recombination in a Monte Carlo simulation is described. The calculated spectra
are in good agreement with the experimental results. They show that nonradiative
recombination is the principal recombination process in the first 100 ps and that the
screened electron-phonon interactions are responsible for the high luminescence from the

quantum-well higher energy levels.

1. Introduction

Strained layer InGaAsP/InP heterostructures have received a great deal of attention for
applications in optoelectronic devices, particularly quantum-well (QW) lasers operating at
the wavelengths of minimal absorption 1.55 um and zero dispersion 1.3 pm of
commercial silica optical fibers. The primary motivation for this approach is that strain-
induced modifications of the in-plane valence-band dispersion result in a reduction of
intervalence-band absorption and nonradiative Auger recombination, for instance.
Moreover, ultrafast carrier dynamics in heterostructures must be understood in order to

get a good grasp of the charge-transport issues in various devices. The major physical
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processes that set the ultimate limitation for the maximum meodulation bandwidth in
multiple quantum well (MQW) lasers are: a) the differential gain and the photon lifetime
in the cavity, which are determined by material properties and device structure [273], b)
the optical nonlinear gain coefficient, which is affected by spectral hole burning and the
gain saturation effect 15, 17], c) carrier transport [25, 26], including carrier tunneling
between wells [27), carrier capture, and transfer between wells and barriers [33], and d) .
the dynamic heating caused by injection, stimulated and spontaneous emission {44], free-
carrier absorption [42, 44], and Auger processes, resulting in €) hot carriers and hot
phonons [41]. Notwithstanding the large number of experimental and theoretical efforts
made so far, the physical mechanisms involved in carrier dynamics in MQWs are not yet
well understood. In this work, carrier relaxation, capture, and recombination are

investigated.

The theoretical work aimed at explaining the capture process followed principally two
different approaches. Shichijo et al [274] and Tang et al [275] used a semiclassical
description to show that the capture efficiency decreases when the QW width becomes
smaller than the optical phonon-limited mean free path. More elaborate quantum-
mechanical approaches [66, 276] which calculate the longitudinal optical phonon
scattering rates from initial states in the barrier into final QW states, predict strong
oscillations of 10-100 ps in the capture time as a function of the well width.
Experimentally, most observed capture times seem to contradict those theoretical

predictions [277-279] although some papers [280, 281) show the predicted oscillations.
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On the other hand, some authors [199, 280, 281] suggest that at the high carrier densities
found in laser amplifiers, carrier dynamics are better described in terms of diffusion. The
Monte Carlo technique is increasingly becoming one of the preferred tools for the
simulation of quantum-well devices. In recent years, simulations have been performed of
nonequilibrium carrier transport, including thermalization and quantum capture, in
quantum-well structures [282-286). But to our knowledge, no work has been done which
includes radiative and nonradiative carrier recombinations in a Monte Carlo calculation.
In this article, a multiple-quantum-well structure under high optical injection is modeled
using a semiclassical Monte Carlo simulation in which carrier recombination is included.
The time-resolved photoluminescence (TRPL) spectra are calculated and compared with
the experimental results. In Sec. II, the experimental technique and the structure are
described. Section III presents the simulation details and the recombination model. In
Sec. IV, the simulation results are analyzed and compared to those obtained

experimentally.

2. [Experiment

We investigate carrier dynamics in an InGaAsP/InP MQW laser structure. A schematic
representation of the structure is given in Fig. B-1. The structure was grown on a n-doped
(2 x 10" cm™) InP substrate by metal-organic chemical-vapor deposition. It consists of a
1.5 u m-thick n-doped (2 x 10" cm?) InP buffer layer, followed by a first step-like n-

doped (4 x 10" cm™®) InGaAsP-confinement region. The active region contains four 55 A
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1.5% compressively strained undoped InGaAsP QWs emitting at 1.55 um at room
temperature. Those QWs are separated by 100 A p-doped (4 x 10" cm™) InGaAsP
barriers. cladding layer. The active region is followed by a step-like p-doped 4 x 10" cm’
3 unstrained InGaAsP second confinement region. Finally, the structure ends with a 700

AnP.

InP uadoped
QW am
InGaAsP 1.15Q p:4.0%x10' cm™®

_ 0.8 xm
InGaAsP 1.20Q p:4.0x10'7 cm=?
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Figure B-1: Schematic representation of the structure under investigation :
dark gray, 1.5% compressively strained undoped InGaAsP QW (1.55 um);
light gray, unstrained InGaAsP barriers p: 4 x 10" cm™ (1.25 pm). 1.15Q,
1.20Q, and 1.25Q represent the gap energies of the confining regions in um.
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For the TRPL experiments, a pulsed Ti-sapphire laser (A = 740 nm, 100 fs, 82 MHz) is
used as an excitation source. An up-conversion detection technique with subpicosecond
resolution and a GaAs photomultiplier were used for signal detection. The camier

dynamics in MQWs are studied as a function of excitation density at 77 K.

3. Simulation details

The model consists of a Monte Carlo calculation based on a self-consistent Poisson solver
using the cloud-in-cell mesh-charge assignment [287, 288]. As will be explained in
Sec.ll A, a recombination model is included in the algorithm. An adapted mesh in space
is used to calculate the potential in the active region so as to minimize the field
fluctuations. The field adjusting time step is set to 0.5 fs. An ensemble of 30 000
superparticles is used for the computation of the electron and hole distribution functions.
All the calculations were performed at 77 K. The quantum-mechanical confinement of
carriers in the quantum-well regions is neglected. Thus, the carriers have a three-
dimensional density of states. In the bulk-mode approximation, the scattering
mechanisms such as the acoustic and optical phonons, ionized impurities, and alloy
scattering are used. The electron—electron, electron-hole, hole-hole, and screened phonon
interactions are added following the expressions of Osman and Ferry [289]. The exciton

and hot-phonon effects are also neglected in this work.
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A. Initial conditions

The initial carrier distributions just after the optical injection are obtained by adding the
excess carrier distributions to the equilibrium carriers. In order to reduce the simulation
time needed to reach the steady state before the optical injection, the spatial distribution
of carriers is approximated using the results of a classical drift—diffusion simulation.
Once the steady state is reached, the laser pulse which gives rise to transitions from the
light, heavy, and split-off bands to the conduction band is applied. The relative number
of carriers generated by each transition is deduced from the joint density-of-state-

dependent absorption rates, given by [290)

arie*h 1

m, € hw

A(E,,) = .|’ D(E,, -EN, (D)

where M;is the optical matrix element of the ith transition, D is the joint density of states,
Ny is the photon occupation, E,, is the photon energy, E, is the gap energy of the ith
transition, and ms is the free-electron mass. The carrier energy resulting from those

transitions is calculated from the energy and momentum conservation rules. Finally, the

carriers are distributed exponentially in space, obeying the Beer-Lambert law.
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B. Recombination model

Recombination mechanisms can be classified into two groups, radiative spontaneous or
stimulated and nonradiative. Nonradiative mechanisms include recombination at de-
fects, surface recombination, and Auger recombination, among others. For long-
wavelength semiconductor lasers, however, the Auger process is generally the
predominant nonradiative mechanism [46]. In this work, three recombination processes
are taken into account: (1) the spontaneous recombination of an electron and a hole; 2)
the Auger process called CCHC involving two electrons, one heavy hole, and a final
excited electron in the conduction band; and 3) the Auger process called CHHS
involving one electron, two heavy holes, and a final excited hole in the split-off band.

The total recombination rate can be approximated by [291]:

R, =Bnp+Cn’p+C,np? ()

where B is the spontaneous recombination coefficient, C; and C. are the Auger
coefficients for the CCHC and CHHS processes, and n and p are the electron and hole
densities. The carrier density dependency of B is neglected. Several experimental studies
have been done to determine the recombination coefficients. The generally accepted
value for the radiative coefficient B is about 1 x 10" cm3 s [46, 120, 292]. The

experimental values for the Auger coefficients are less consistent and vary between 0.1
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and 2 x 10 cm® s [46, 47, 114, 291-294]. In this work, we take B =0.1 x 10"% cm® s™*

and C; = C2 =1 x 102 em® s, which give a good agreement with the experimental data.

In order to include recombination, we use the discretized form of the recombination rate

equation

A
At'

B
'

o)

€)

e|

where  n; is the mean electron density in the ith layer. This is a good approximation

since the carrier density does not vary much in each quantum well. Furthermore, the

relation between the number of superparticles N; and n is given by

i =_t'nfvi) (4)

where S, is the supercharge, e is the elementary charge, and V; is the volume of the layer.
To obtain a good discretization in time, ¢t must be chosen such that the number of
superparticles AN; to be removed from the simulation for each time step does not exceed
1 by much. Setting the recombination time step ¢ to 50 fs gives a good discretization.

The algorithm can be summarized as follows: for every time step, the number of

superparticles in each layer is counted in order to calculate n:, l": from Eq. 4 and
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Rl.(r-t.-, ;)f)from Eq. 2. Next, Egs 3 and 4 are used to determine the number of

superparticles N; to be recombined in each region. Clearly, the calculated AN;is not
necessarily an integer and can be greater or less than 1. The integer part of AN; gives the
number of superparticles to be removed from the simulation. Then, superparticles chosen
at random are removed from the simulation and the remainder (calculated AN; minus the
number of superparticles effectively recombined) is accumulated for the next time step.
For instance, if AN; = 2.3, we remove two superparticles from the simulation and add 0.3
to 4N; in the next time step. Since a time step of 50 fs is sufficient, the model is not time
consuming from the computational point of view and it can be easily generalized to other
recombination mechanisms if the dependency on carrier density is known. It neglects the

explicit energy dependency of the recombination mechanisms though.
4. Results and discussion
A. The effect of the carrier-carrier and screened carrier-phonon interactions

The effect of the electron-hole (e-h), electron—electron (e-¢), hole-hole (h-h), and
screened carrier-phonon interactions (c-sph) on the ultrafast relaxation of photoexcited
carriers in the active region were examined using the Monte Carlo approach. At high
carrier densities, those interactions are very important. Especially screening considerably

weakens the electron—phonon interactions compared to the hole-phonon interactions. In
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Fig. B-2, we illustrate the mean energy of the electrons in the wells and 1.25Q barriers as
a function of time. Curve | corresponds to the situation where the carrier—carrier (c—)

interactions and the screening of the carrier-phonon interactions are totally ignored.
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Figure B-2: Calculated mean-electron energy vs time (a) in the QWs, (b} in
the 1.25Q barriers for 77K: curve 1, c-sph and c-c neglected; curve 2, c-sph;
curve 3, c-sph, e-¢, and h-h; curvbe 4, c-sph, e-e, h-h,and e-h.

The electrons are rapidly thermalized and at 5 ps, their mean energy is approximately 0.02

eV, which is twice as much as the energy corresponding to the thermodynamic
equilibrium (%k,T, at T = 77 K). The excess energy of the camiers after 4 ps is

attributed to the high electric field in the active region of the structure. From examining

curve 2, where the c-sph interactions are taken into account, we see that the cooling rate
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is significantly reduced after 0.5 ps. This is because, as the carriers are captured, their
densities increase and the carrier-phonon interactions are strongly screened. Especially in
the QWs, at § ps, the mean energy of the electrons is 12 times higher than in absence of
screening. When the e-e and h-h interactions are included, there is no significant change
in the QWs, which is apparent on curve 3. However, in the 1.25Q barriers, the mean
energy of the electrons increases slightly. This is attributed to the fact the e-e interactions
redistribute the electrons into high- and low-energy regions, and since in the barriers the
carriers are less energetic than in the wells, some electrons end up in regions where they
can not emit optical phonons. Including e-h and h-e interactions causes an energy
transfer from the higher-energy electrons to the lower-energy holes such that the mean
energy of the electrons decreases, which is shown by curve 4. Those results are in
agreement with the Monte Carlo calculations of Osman and Ferry [289] who showed that
at high carrier concentrations the energy flow from the electrons to the lattice is primarily

through the e-h interaction and then through the h—ph interaction.

In Figs. B-3a and B-3b, we display the distribution functions for the carriers at 5 ps, in the
QWs and 1.25Q barriers, respectively. It is clear that the QW electrons are not in thermal
equilibrium with the bamrier electrons. One should note that in the QWs the electron
mean energy is higher than the QW depth (0.1 eV), which means that they can easily
escape to the barrier regions. As a result, cooling is even slower. On the other hand, the
heavier holes are in thermal equilibrium with the lattice such that they are more

efficiently confined in the wells.
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Figure B-3: Calculated distribution functions (a) in the QWs and (b) in the 1.25Q

barriers for electrons and holes at 5 ps, T =77 K.

B. Carrier capture and recombination

In this section, we present the results of our Monte Carlo calculation applied to the study
of carrier capture and recombination in the quantum-well region. Figure B-4 shows the
evolution of electron and hole densities as a function of position for 0, 10, 50, and 100 ps.
At 0 ps, just after the excitation, there are S000 superparticles in thermodynamic
equilibrium and 25 000 optically injected superparticles, distributed exponentially in
space according to the Beer-Lambert law. The excitation density at the surface of the
device is approximately equal to 4 x 10®% cm.* At 10 ps. the carrier densities in the wells

teach their maximum. Charge neutrality is not satisfied in the wells due to the higher
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hole effective mass. Thus, the hole density in the wells is found to be 1.5 times larger
than the electron density. When recombination is neglected, the calculations show that

from 10 ps onwards, the system does not evolve significantly.

I

-
1nilisdios
LI

[ITSLILIRI SR

»
$
!
:
H
z
>
1
-

0" cm")

04

o

Camrier Dens

02 03 04

Figure B-4 : Calculated carrier densities vs position (a) at 0 ps, (b) at 10
ps, (c) at 50 ps, and (d) at 100 ps for T =77 K.

On the other hand, the changes in the carrier density shown in the Figs. B-4c and B-4d
result directly from the recombination in the wells. In the barrier region, recombination is
weaker but the carrier density decreases faster than in the wells because of the carrier

. transfer from the barriers into the wells. The carrier dynamics in the wells is more clearly
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seen in Fig. B-5, where we plot the mean hole and electron densities evolving with time.
The 90% mark of the maximum electron and hole densities in the wells is reached in 6 ps.
Since the holes are excited to lower energies than the electrons, they are captured more
rapidly in the wells, as shown more explicitly in Fig. B-6 where we plot the time
derivative of the mean-carrier density. But, since the maximum of the mean-hole density
is higher than the maximum of the mean-electron density, the capture time remains the
same for both systems. From 20 ps onwards, the carrier densities decrease more slowly
due to carrier recombination, and the net loss rate (the recombination rate minus the
transfer rate from barriers into the wells) of the two systems is equal. In Figs. B-7a and
B-7b, we show the Auger and the radiative recombination rates in the quantum wells,
respectively. At the excitation density considered, Auger recombination is 20 times
higher than spontaneous emission. One should note that the Auger coefficient used in our
calculations is approximative, but such a high Auger coefficient although within generally
accepted values is necessary to explain the time-resolved photoluminescence (PL) spectra
(see the next section). Those results indicate that carrier recombination is mostly
nonradiative. The rise time of the PL signal can be compared with the rise time of the
recombination rate. This value is approximately 8 ps. However, caution should be
exercised while interpreting this result, since in the semiclassical approach we consider
that the energy levels in the quantum wells are not discretized such that the calculated rise

time does not correspond exactly to the rise time of the ground-state luminescence.
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Figure B-6 : Time derivative of the carrier densities in the quantum wells,
solid line, electrons; dashed line, holes for T =77 K.
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In fact, we will see in the next section that in the first 100 ps the photoluminescence
signal proportional to the radiative recombination rate comes mostly from higher-energy

electrons confined in the QWs.
C. Calculated and experimental TRPL spectra

The spontaneous emission rate per unit volume at energy E and position z can be written

as [295]

3 4
I(E, z,;)-_—M

e [oEV(E 2)x p.(E-E)f,(E-E, 2.0)M, [ dE" )

-

Where my is the free-electron mass, e is the electron charge, € is the permittivity of free
space, u is the refractive index, and p. and p, are the densities of states in the conduction

and valence bands, respectively. f(E, z, ¢ ) is the distribution function and IM ,.,Iz is the
matrix element between the conduction-band state of energy E’ and the valence-band
state of energy E - E'. The products of.and g, are calculated at each Monte Carlo
simulation step up to 100 ps. Integrating Eq. 5 over z, we obtain the photoluminescence

of each layer. In the integration, we assumed a constant matrix element where the energy

dependency and k-selection rule were neglected.
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In Figs. B-8a and B-8b, we present the calculated emission spectra from the wells and
from the 1.25Q barriers, respectively. The emission from the barrier regions is strong in
the first 50 ps, but decreases rapidly. After 50 ps, most of the signal is emitted by the
wells. In the previous section, we showed that the cooling of the electrons in the active
region is very slow. They are, therefore, at the higher QW energies. Hence, the QW
signal comes from the recombination of these high-energy electrons with the better
confined low-energy holes. As a result, the peak of the luminescence coming from the
QWs is higher than the barrier gap energy (1 eV). Figure B-9 shows the Monte Carlo
emission spectrum at 10 ps, from the QWs and from the 1.25Q barriers, obtained
neglecting the c-sph and c—c interactions. Those results show that the barrier

luminescence is weaker and the peaks are much sharper compared to the case when those

interactions are not neglected.

In Figs. B-10 and B-11, we present the experimental TRPL spectra at two different
excitation densities. We compare those results with the calculated spectra shown in Fig.
B-12, obtained by adding the PL signal of each specific layer. One of the difficuities in
simulating the experimental conditions is the uncertainty on the injected concentration.
Furthermore, the recombination rates depend on the carrier density, and the Auger

recombination coefficient is not well known.
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Figure B-7: Calculated recombination rates for T = 77 K; (a) Auger
recombination and (b) spontaneous recombination.

Figure B-8 : Calculated PL signal as a function of energy and time for T =77
K, emitted from (a) quantum wells and (b) 1.25Q barriers.
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The best fit to the our time-resolved spectra has been obtained by taking 4 x 10'® cm? as

the excitation density at the surface and 1 x 102 cm™® s as the Auger coefficient. There

are two striking differences between the experimental and thg calculated spectra. (1) The

peak at 1.42 eV in the experimental data comes from carrier recombination in InP. We

do not see this peak in the calculated spectrum, because only a small fraction of the InP

substrate is included in the simulation.

o O
0l

0.1%

Figure B-9 : Calculated PL signal vs
energy at 10 ps emitted from (a) quantum
wells and (b) 1.25Q barriers; solid line,
neglecting p-p effect; dashed line, with
particle-particle effect. T=77K.

Figure B-10: Experimental PL
spectra at 77 K, where the
excitation power is 40 mW
(1000 Wicm?).

A computation which would include several microns of substrate would require a much

larger number of superparticles, with an obvious cost in computation time. (2) The smail

. peak at 0.87 eV comes from transitions between the first QW-confined states. In our
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model, the quantum confinement of carriers is not taken into account, and this peak does

not appear in the calculated spectrum. As calculated by a ke p method, there are 12

transitions near 0.86 eV, 8 transitions near 0.9, and 16 transitions near 0.94 eV, which
contribute to the low-energy side of the experimental spectrum. The portion of the signal
between 0.9 and 1.3 eV, which comes from the QW higher bands and the barrier
luminescence, is well described by the semiclassical Monte Carlo approach. In Table I,

we compare the full widths at half maximum of the peak near 1.1 eV obtained from

Monte Carlo calculations with the experimental results for different times

Figure B-11 : Experimental PL Figure B-12: Calculated PL
spectra at 77 K, where the spectrafor T=77K
excitation power is 125 mW.
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The increase of the full width at half maximum at 100 ps is caused by the overlap
between the barrier and the QW photoluminescence signals. This is more apparent at 40
mW because the barrier luminescence is lower. For 125 mW, the difference with the
Monte Carlo results is about 12%. The good agreement between the theoretical
calculations and experimental data justifies the approximations we made and supports the
interpretation that at very high carrier densities (1x 10'? cm™) the carrier dynamics are

well described by the semi-classical approach.

Table B-1: Full width at half maximum of the peak near 1 eV obtained
from Monte Carlo calculations and experimental results for different

times.
Delay Monte Carlo Expt. (125 mW) | Expt. (40 mW)
(ps) (eV) (eV) (eV)
2 0.25 0.22 0.15
10 0.15 0.13 0.15
100 0.17 0.15 0.22

The results indicate that in the first 2 ps the high-energy photoexcited carriers cool down
rapidly through phonon emission. Between 2 and 10 ps there is a net transfer of electrons
and holes from the the step-like-confinement regions towards the active region barriers
and to the QWs. As the carrier density in the QWs increases, the c-ph interactions are
strongly screened and the c— interactions become more important. As a result, most of
the electrons are found in the QW region, but at energies higher than the QW depth.

After 10 ps, we see the effect of carrier recombination mainly due to the Auger
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recombination mechanism. Thus, the PL intensity decreases. Also, as the carriers
recombine, the screening of the c-ph and c—c interactions is less important, the electrons
cool down with phonon emission, and the maximum of the peak moves towards lower
energies. It should be noted that in the recombination model we took, the energy
dependency of the coefficients is neglected. Thus, the actual Auger coefficient for the

carriers in the ground state may be different from the value we chose in the simulation.

5. Conclusion

In summary, we presented an ensemble Monte Carlo method for the study of the carrier
dynamics and photoluminescence in an InGaAsP/InP MQW structure. The spontaneous
and Auger recombinations were included in the model. Auger recombination is found to
be the primary carrier recombination mechanism. The photoluminescence spectra
calculated using the simulation are in good agreement with the experimental results,
especially in the barriers and at the higher energies in the QWs. We showed that at the
high carrier densities found in the active region of the structure under investigation, the c—
sph and c-¢ interactions have a significant effect on the carrier dynamics. Especially the
e-sph interaction is found to be responsible for the slow cooling of the electrons in the
QWs. Therefore, the PL signal comes mostly from the recombination of the high-energy
electrons and low-energy holes in the QWs, in the time span between 2 and 100 ps, while
the PL signal coming from the active region barriers is important in the first 50 ps but

decreases rapidly.
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Abstract

We investigate vertical carrier transport, camier relaxation and capture in three multiple-
quantum-well lasers structures of In,.Ga;As,P,., emitting at 1.3 and 1.55 ym at room
temperature using time resolved photoluminescence. In the initial regime following the
excitation, high effective carrier temperatures T different from the lattice temperature Ty,
= 77 K are reported. A significant signature of transport and capture is observed with
characteristic times of ~ 10 ps and ~ 12 ps respectively.

Key words : Multiple-quantum-well lasers, In,.,Ga,As,P,.,, time resolved photoluminescence, ultrafast
carrier dynamics, vertical carrier transport, carrier capture,

1. Introduction

One witnesses a sustained effort in improving the high-speed performance of
semiconductor lasers and amplifiers based on the quaternary alloy In;..GaAs,P\y. Those
devices are used for optical fiber communications systems, because they operate at the
wavelengths of zero-dispersion (1.3 pm) or lowest loss (1.55 um) of silica optical fibers.
The major physical processes that set the ultimate limitation for the maximum
modulation bandwidth in multiple-quantum-well (MQW) lasers are : (a) the differential
gain and the photon lifetime in the cavity which are determined by material properties and

device structure [273]); (b) the optical nonlinear gain coefficient which is caused by
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spectral hole buming and the gain saturation effect {15, 17]; (c) carrier transport [25, 26},
including carrier tunneling between wells [27]; carrier capture and transfer between wells
and barriers [33]; (d) the dynamic heating caused by injection, stimulated and
spontaneous emission [44], free-carrier absorption {42, 44] and Auger processes [49],
resulting in (e) hot carriers and hot phonons [41]. The last processes are not well

understood.

In this work, vertical carrier transport, carrier relaxation and capture in MQWs are

investigated using time-resolved photoluminescence (TRPL) spectroscopy [95].

2. Experiment

We investigate carrier dynamics in three In,,Ga;AsyP,., MQW lasers structures. Those
structures were grown on n-doped (2x10'®cm™) InP substrates by MOCVD. They consist
of a 1.5 pum n-doped (2x10'® cm™®) InP buffer layer (not shown in the figures), followed
by a first step-like n-doped (4x10'" cm™) InGaAsP confinement region. The active
region of structure A contains four 1.5% compressively strained undoped InGaAsP QW’s
emitting at A = 1.55 um at room temerature (RT). The structures B and C contain 8 and
12 undoped 1 % compressively strained InGaAsP QW'’s respectively, emitting at 1.3 pum
at RT. Those QW’s are separated by p-doped (4x10'7 cm) InGaAsP barriers. The

active region is followed by a step-like p-doped (4 x 10'” cm™), unstrained InGaAsP
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second confinement region. Finally, the structures end with 700 A InP cladding layer. A
schematic of the energy band diagram and many other parameters are given in Figure C-1
and Figure C-2. For the TRPL experiments, a pulsed Ti-sapphire laser (A = 740 nm, ~100
fs, 82 MHz) is used as an excitation source. An up-conversion detection technique with
subpicosecond resolution and a GaAs photomultiplier tube were used for signal detection.

The carrier dynamics in our MQW:s are studied as a function of excitation density (ED)

and lattice temperature.
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Figure C-1 : Schematic band Figure C-2 : Schematic band
diagram of A diagram of B and C.

3. Results and discussion

Typical TRPL spectra of structures A, B and C at six different delays after the excitation
pulse are shown in Fig. C-3, C4 and C-5 respectively. The high energy peak, at 1.42 eV,
comes mainly from carrier recombination in the InP. The broad PL band (at low delay
times) corresponds to the emission from the step-like confinement region and the

InGaAsP barriers. The low-energy peaks at 0.86 eV (for structure A) and =1 eV (for
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structure B) correspond to the QWs ground state transitions. The gradual increase of the
low-energy peaks as a function of time indicates a net transfer of electrons and holes from
the step-like confinement regions towards the active region barriers and finally to the

QW's.
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Figure C-3 : TRPL spectra of A. Figure C-4 : TRPL spectra of B.

Excitation with 1.67 eV laser pulses creates hot carriers in all the layers of the structures.
In fact, the luminescence in the high energy tail of the InP peak arises from the
recombination of hot carriers. The corresponding effective carrier temperature (T¢) can be

inferred from the exponential energy dependency of the intensity [209]:

4hv-E)
o« y? - 172 —_ "8/

where hv is the photon energy, E; (T.=77K) = 1.4206 eV is the InP band gap energy

[210] and kg is the Boltzmann constant.
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The time-resolved PL spectra show that the high-energy tail of the InP peak is always
exponential (even for delay times as short as 2 ps). This clearly indicates that the carrier-
carrier thermalization time is very fast (this time is in fact on the order of our time
resolution which is =200 fs). In the initial regime following the excitation, it is found that

Tc is as high as 275 K (425 K for B).
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Figure C-5 : TRPL spectra of C.

Tables C-1, C-2 and C-3 summarize the evolution of Tc¢ with the delay time following the
pulsed laser excitation for different ED. The effective carrier temperature decreases as a
function time due to well-known phonon relaxation mechanisms. The different values of
Tc determined at short times may have two origins : 1) the number of carriers excited

directly in the InP buffer layer is higher for structures B and C because the overall
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thickness of the structure is smaller, 2) band-filling and hot carrier/phonon effects in the
confinement region is less important for structure A because the thickness of this region
is wider than those of structures B and C.

Table C-1: Time evolution of T¢ in the structure A for different
excitation densities and T, = 77K.

Delays (ps) 5 1 5 | 10 | 50 | 100 ] 200 | 500 | 1000
ggﬁ;%‘w,cmz 215 | 2150 175 | 130 | 120 | 90 | 85 | 85
g;f ll{())()]oKchmz 210 155 95 9% | 85

Table C-2: Time evolution of Tc in the structure B for different
excitation densities and T, = 77K.

Delays (ps) 2 5 10 50 100 | 200 | 500 | 1000
g{; f;g())OKW fem? 425 | 370 | 325 | 210 | 180 | 150 | 115 | 105
g§ -j.: 11(())()10[(\7%::12 280 220 140 110 | 95

Table C-3: Time evolution of Tc in the structure C for different
excitation densities and T, = 77K.

Delays (ps) 2 | 5 1 10 | 50 | 100 [ 200 | 500 | 1000
e o wien? | 330 280 | 185 | 165 | 140 | 120 | 115
e O K i | 265 | 235 [ 210 | 145 | 140 | 125 | 120 | o
e 2 | 200 170 125 100 | 9%




282

Figures C-6 and C-7 show the temporal evolution of the PL signal for different
transitions. The different detection energies in Fig. C-6 correspond to the QW ground
state transition at 0.88 eV, the first QW excited state transition at 0.93 eV and the InP
ground state transition at 1.42 eV. The time-resolved PL signal of Fig. C-7 corresponds
to different transitions in the confinement region. The fast rise time of the QW PL
intensity (=25 ps) and the short decay time of the confinement region (<75ps) indicate an
efficient carrier relaxation and capture by the QW's. Results of the decay times,

determined from the exponential behavior at long delay times, are summarized in Table

C4.
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Figure C-6 : Temporal evolution of the Figure C-7 : Temporal evolution of
InP, barriers and QW's luminescence. the confinement region
luminescence.

The shorter carrier lifetime observed for the step-like confinement region transition shows

. that this layer is effectively feeding in carriers the active region of the structure. The long
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PL decay time (>1ns) observed at the QW ground state energy is a signature of a high

QW structural quality.

Table C-4 : Decay constants of some bands in the structure A
Excitation density = 3200 W/cm? and T, =77 K.

Band Energy (eV) 1.26 1.20 1.13 0.93 0.88
Decayconstant (ps) | 8+2 | 20+2 | 50 £5 | 350£25 | 1200100

Additional information on the dynamics of carrier relaxation can be obtained from the PL
short-time transients measured at different detection energies as shown in figures C-8 and
. C-9. The results of the PL rise time analysis are summarized in Table C-5. The PL rise
times continually increase with decreasing the PL detection energies. They vary from =3
ps in the confinement regions to ~ 13 ps in the active region barriers and to ~ 25 ps in the
QW’s. The first difference of ~ 10 ps can be attributed to the electron and hole transport
time from the InP layer to the vicinity of the first QW. A comparison of the PL decay
times of the confinement region emission lines (in Table C-4) and the PL rise time of the
QW transitions (Table C-5) further confirms that the initial photocarrier profile favors the
diffusion of carriers through the confinement region towards the QWs. On the other
hand, the difference between PL rise times of the active region barrier transition and the
QW transition (=12 ps) can be interpreted as the carrier capture and relaxation time in the

QW’s since these barriers are thin enough for carrier transport therein to be neglected
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[65]). This capture and relaxation time is in good agreement with that of 14 ps reported

for a 0.83 % compressively strained 1.5 pm-InGaAsP MQW optical amplifier [199}

(sample #5).
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Figure C-8 : Rise times of some  Figure C-9: Rise times of some
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Table C.5 : Rise times of some bands observed in structure A.

Excitation density = 5000 W/cm?® and T = 18 K.

Band Energy (V) | 1.142 | 1.207 1.079

1.019

0.962

0.875

Rise Time (ps) 6+05] 3£05 | 7205

10.5+2

18+2

252

This relatively long QW rise time may also be partly explained by the fact that, in our

experiments, the initial electron excess energy is higher than (or comparable to) the band

. energy separation between the L and I' valleys (An. = C.56 eV, obtained from
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interpolation in the InP-InGaAsP systems) [192]). Further experiments with variable
excitation energy will allow us to quantify the relative contribution of each process to the
PL nise time of the QW ground state transition. For example, in the situation where
carrier diffusion in the confinement region can be neglected (by exciting below its
bandgap energy), we can make the following remarks about the nature of the relaxation
mechanisms. Owing to the fact that our active layer is undoped, the QW PL intensity
(which is proportional to the product of electron and hole densities) will increase with a
characteristic time corresponding to the slower (electron or hole) carrier relaxation time.
We can argue that the relaxation rate is higher for holes because of their larger effective
masses (assuming parabolic bands, we find effective masses of m. = 0.053 mgy and my;, =
0.46 mo) [192). There is some reported experimental evidence for this fast hole
relaxation [296, 297]. Based on the last comments, it is reasonable to think that, under
such excitation conditions, our observed PL QW rise time will correspond mainly to the
electron relaxation time. As far as carrier capture is concerned, it is important to note that
hole capture tends to accelerate the electron capture process (this phenomena is called
ambipolar capture in the literature [298, 299]). Further experiments combined with
Monte-Cario simulations are needed in order to quantify and to get a better understanding
of the different mechanisms involved in these carrier transport and relaxation processes

which take place in real MQW laser structures.
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