RESUME

Cette thése est consacrée a I'étude des propriétés optoélectroniques des boites quantiques
de type cceur/coquille sous l'effet des différentes perturbations extérieures a savoir: le
champ magnétique, le champ électrique, la pression hydrostatique et la température. Les
calculs ont été faits dans le cadre de I'approximation de la masse effective et a I'aide de
I'approche variationnelle. Nous avons commencé par I'étude de I'effet du champ magnétique
sur une impureté confinée dans une boite quantique de forme cubique, ou la barriére de
potentiel est finie. Ensuite, nous avons étudié I'effet de la pression hydrostatique et du champ
électrique, en présence de l'interaction électron-phonon (e-p), sur I'énergie de liaison, la
polarisabilité, et la section efficace de photoionisation (PCS) d’une impureté localisée dans
une boite quantique cubique inhomogéne de type cceur/coquille a base de GaAs/GaAlAs.
Puis nous avons mené une étude comparative sur I'effet de la forme géométrique et du
champ électriqgue sur la polarisabilité et la susceptibilité diamagnétique dans les boites

guantiques inhomogenes.

Mots clés : Boites quantiques, impureté, énergie de liaison, polarisabilité, susceptibilité
diamagnétique, section efficace de photoionisation, champ magnétique, pression

hydrostatique et température.
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Résumeé

Cette thése est consacrée a 1’étude des propriétés optoélectroniques des boites quantiques de
type cceur/coquille sous I’effet des différentes perturbations extérieures a savoir : le champ
magnétique, le champ électrique, la pression hydrostatique et la température. Les calculs ont
¢été faits dans le cadre de I’approximation de la masse effective et a 1’aide de 1’approche
variationnelle. Nous avons commencé par 1’é¢tude de 1’effet du champ magnétique sur une
impureté confinée dans une boite quantique de forme cubique, ou la barriére de potentiel est
finie. Ensuite, nous avons étudié I’effet de la pression hydrostatique et du champ électrique, en
présence de I’interaction électron-phonon (e-p), sur 1’énergie de liaison, la polarisabilité, et la
section efficace de photoionisation (PCS) d’une impureté localisée dans une boite quantique
cubique inhomogene de type cceur/coquille a base de GaAs/GaAlAs. Puis nous avons mene une
étude comparative sur ’effet de la forme géométrique et du champ électrique sur la

polarisabilité et la susceptibilité diamagnétique dans les boites quantiques inhomogénes.

Mots clés : Points quantiques, impureté, énergie de liaison, polarisabilité, susceptibilité

diamagnétique, champ magnétique, pression hydrostatique et température.



Abstract

This thesis is devoted to the study of the optoelectronic properties of quantum dots of the
core/shell type under the effect of different external perturbations, namely: magnetic field,
electric field, hydrostatic pressure and temperature. The calculations were made as part of the
approximation of the effective mass and using the variational approach. We began by studying
the effect of the magnetic field on an impurity confined in a cubic quantum box, where the
potential barrier is finite. Then, we studied the effect of hydrostatic pressure and electric field
in the presence of electron-phonon interaction (e-p), on the binding energy, polarisability, and
effective photoionization section (PCS) of an impurity located in an inhomogeneous cubic
quantum box of the core/shell type based on GaAs/GaAlAs. Then we showed a comparative
study on the effect of geometric shape and electric field on polarisability and diamagnetic

susceptibility in inhomogeneous quantum dots.

Keywords : Quantum dots, impurity, binding energy, polarisability, diamagnetic susceptibility,

magnetic field, hydrostatic pressure, temperature.
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Introduction générale

Ces dernieres années les physiciens peuvent réaliser des systemes complexes a des
dimensions de I’ordre du nanometre. Ces systémes a deux, une et zéro dimension appelés
respectivement, puits quantique (Quantum Well (QW)), fil quantique (Quantum Well Wire
(QWW)) et points quantiques (Quantum Dot (QD)). Ces nanostructures sont de grand intérét
puisqu’elles sont parmi les composants électroniques les plus prometteuses vis-a-vis des
applications dans les dispositifs optoélectroniques tels que : les émetteurs, les détecteurs, les

lasers, les cellules solaires.. .etc.

La réalisation des matériaux nanostructures entraine I’apparition des propriétés physiques
qui pourraient étre expliquées que par la mécanique quantique. Le principe d’Heisenberg stipule
que la position et la quantité de mouvement d’une particule ne peuvent pas étre simultanément
déterminées avec une précision absolue. Plus que 1’¢lectron est confiné, plus sa quantité de
mouvement est incertaine, et de ce fait son énergie est variable. Aujourd’hui des puits
quantiques figures dans les diodes laser et dans les cellules solaires. L’existence des impuretés
dans ces nouvelles structures modifie considérablement les propriétés optoélectroniques des
semi-conducteurs puisqu’elles induisent des états d’énergie situés dans la bande interdite. Ce
sont des états qui induisent de nouvelles transitions vers les sous-bandes de conduction

responsable en majeure partie du comportement du matériau.

L’application d’un champ électrique est parmi les effets les plus importants dans les
systémes de faibles dimensions, car il peut conduire a un changement dans I’absorption optique
pres du bord de la bande, connu par « effet de Franz-Keldysh ». En particulier, I’application
d’un champ électrique dans la direction de croissance de I’hétérostructure donne lieu a une
polarisation de la distribution de charge et un déplacement des niveaux d’énergie des états
quantiques appelé « déplacement Stark ». La force de ce déplacement est définie par la
polarisabilité. Cette derniere est déterminée par la mesure a basse température de la constante
diélectrique en fonction de la concentration des donneurs, en ajustant ces parametres a 1’aide
de la formule de Clausius Mossoti. La polarisabilit¢ d’un atome d’hydrogene est de 1’ordre

de a*3, ou a* est le rayon de Bohr effectif du donneur dans 1’état fondamental.
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Ce travail est consacré a I’étude de I’effet du confinement quantique a I’aide d’un
potentiel a barriére finie et infini sur les propriétés optoélectroniques dans les boites quantiques
de type ceeur/coquille de différentes formes géométriques, construits a base des matériaux semi-
conducteurs d’éléments III-V du tableau périodique. Nous allons en particulier examiner, en
présence des perturbations extérieures, 1’énergie de liaison d’une impureté donneur, la
susceptibilité diamagnétique, la polarisabilité et la section efficace de photoionisation en
fonction de I’énergie d’excitation pour caractériser les états d’impuretés. L’étude de la section
efficace nous permet de recueillir des informations sur la nature des transitions. Ce processus
de photoionisation excité par une onde ¢lectromagnétique ne peut se produire que si I’énergie

de I’onde est supérieure a I’énergie du seuil de la photoionisation de I’impureté.
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PLAN DU MEMOIRE

Dans ce travail, nous nous proposons d’étudier 1’effet des perturbations extérieures sur
les propriétés optoélectroniques dans les boites quantiques semi-conductrices de type
cceur/coquille pour différentes formes géométriques. Dans le cadre de 1’approximation de la
masse effective, nous utiliserons un formalisme général se basant sur le principe variationnel,
avec un choix d’une fonction d’essai de 1’état fondamental du donneur bien adaptée au
probleme étudié. Ensuite, nous décrivons I’effet du confinement quantique a ’aide d’un

potentiel & barriére infinie puis finie.
Ce mémoire est présenté en quatre chapitres :

Dans le premier chapitre, nous exposons une description détaillée des différentes
classifications des matériaux nanostructurés. Nous décrivons ensuite les bases théoriques
nécessaires a 1’é¢tude d’une impureté donatrice dans une boite quantique semi-conductrice, a
savoir, I’Hamiltonien du systéme, [’approximation de la masse effective, I’effet des

perturbations exterieures ainsi que les différentes techniques de résolution numérique.

Dans le second chapitre, nous allons étudié I’effet du champ magnétique sur 1’énergie de
liaison et sur la polarisabilit¢ d’une impureté donneur confinée dans une boite quantique
homogene de forme cubique, en présence des perturbations extérieures tels que : la pression
hydrostatique et la température. Nous réalisons les calculs en considérant une barriére de

potentiel finie.

Le troisieme chapitre concerne I’étude de I’effet de la pression hydrostatique et du champ
électrique en présence de I’interaction électron-phonon, sur 1’énergie de liaison, la polarisabilité
et la section efficace de photoionisation (PCS) d’une impureté donatrice confinée dans une boite
quantique cubique inhomogene de type cceur/coquille a base de GaAs/GaAlAs.
La photoionisation est considérée comme €tant une transition optique de I’état fondamental de

I’impureté a la premicre sous-bande de conduction.

Le quatrieme chapitre est divisé en deux parties, la premiére concerne 1’étude de 1’effet
du champ électrique, de la position de I’impureté et la taille du cceur et de la coquille, sur
I’énergie de liaison et la polarisabilit¢ d’une impureté donneur confinée dans une boite
quantique sphérique. Dans la deuxieme partie, nous avons entamé une étude comparative sur
I’énergie de liaison et la susceptibilité¢ diamagnétique pour les différentes formes géométriques

des boites quantiques (sphériques, cubiques et cylindriques).
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1.1.Introduction

Depuis les années cinquante, les matériaux massifs puis les couches minces voire
les multicouches, et plus récemment les fils quantiques et les nanoparticules ont fait 1’objet d’un
intérét croissant de la part des chercheurs, en raison de I’observation de nouveaux phénomenes
physiques liés a la réduction de leurs dimensionnalités. Dans le cas de nanoparticules et de
systemes nanostructurés, la réduction de la taille des matériaux entraine 1’apparition de
nouvelles propriétés physiques liées a I’apparition de nouveaux états de surface et d’interface
(grains et joints de grains). Ces nouvelles propriétés structurales et électroniques ainsi que les
propriétés optiques, dépendent fortement des méthodes et des conditions de synthése de ces
materiaux.

Parmi les matériaux nanostructurés les plus étudiés ces derniéres années, nous citons les
matériaux semi-conducteurs qui font un sujet d’actualité, vu leurs multiples applications
technologiques. Les nanocristaux de ces semi-conducteurs ont des propriétés qui peuvent étre
mises a profit pour des applications en micro- nanoélectronique, optoélectronique, ou méme
photovoltaique. L’énergie de gap du semi-conducteur change fortement avec sa taille. Pour cela
la détermination de la corrélation entre le rayon de Bohr de I’exciton (ag) et I’énergie de gap
(Eg) est une propriété principale pour la compréhension du comportement des nanostructures.

Nous allons, dans ce chapitre, présenter les matériaux semi-conducteurs massifs et leurs
propriétés, tant structurales qu’électroniques, ainsi que 1’intérét de les réaliser avec les
matériaux I11-V. Nous montrerons ensuite les spécificités des nanostructures semi-conductrices,
puits, fils et points quantiques. Apres, nous présentons le formalisme de la théorie de
perturbation forte ainsi que la théorie de I'approximation de la masse effective et celle de la
fonction enveloppe qui permettent de décrire de maniére simple et efficace les états d'impuretés
et les propriétés électroniques et optiques des semi-conducteurs massifs et de faibles
dimensions. Nous proposons d’étudier les états d’impureté dans les boites quantiques sous
differentes excitations extérieures : champ magnétique, champ électrique, pression
hydrostatique et milieu extérieur. Les boites quantiques étudiées sont de forme cubique et de
type cceur/coquille.

Dans la derniére partie nous présenterons les méthodes de croissance des boites

quantiques et leurs applications dans le domaine photonique.



Chapitre 1 : Généralités sur les nanomatériaux : du semi-conducteur massif au point quantique

1.2. Propriétés électronique et théorie des bandes des semi-conducteurs

Le probléme de I’¢électron dans un solide cristallin revient a considérer I’interaction des
électrons avec un potentiel périodique. Dans un cristal parfait, les électrons ne peuvent pas
occuper un état d’énergie arbitraire, mais ils sont confinés dans des bandes d’énergies qui
présentent entre elles des niveaux d’énergie interdits. Une bande pleine (dont tous les états sont
occupés) est inerte pour la conduction électrique et thermique : la conduction devient possible
seulement lorsque la bande est incomplete. L’occupation des bandes est décrite par une
statistique de Fermi-Dirac. A température nulle, les états dont 1’énergie est inférieure a une
énergie E, appelée énergie de Fermi, sont occupeés, et les états dont 1’énergie est supérieure a E-
sont vides. Dans les semi-conducteurs, 1’énergie de Fermi est située dans la bande interdite,
dont la largeur varie, selon le matériau, de OeV a quelques eV. Pour avoir la conduction, il faut
qu’un électron de la bande inférieure passe dans la bande supérieure, ce qui peut étre réalisé
soit par activation thermique (en augmentant la température), optique (avec des photons
d’énergie supérieure a I’énergie de la bande interdite) ou électronique. On se restreint ainsi pour
I’¢étude des propriétés €lectriques et optiques du matériau aux deux bandes de part et d’autre du
niveau de Fermi, nommeées bandes de valence et bande de conduction. La figure 1-1 schématise

les bandes de valence et de conduction pour un isolant, un semi-conducteur et un conducteur.

Elecirons
Bande de
€ conduction ™ libres
/ Bande de
duction
o O 0 con
Bande )
Eg=6el .
= interdite g < 6 el
Y __
\ Bande de
valence
-— Bande de -
valence Troiis |
]
Isolant Semiconductenr Métal

Figure 1-1 : Schéma de bandes indiquant la bande de valence, la bande de conduction et la
bande interdite.

Pour simplifier, on prend le cas du silicium qui se cristallise dans la structure diamant
avec deux atomes identiques par maille primitive (Si), possédant chacun 4 électrons de valence.
Le couplage entre ces atomes, léve la dégénérescence en énergie des orbitales s et p en orbitales

liants et antiliantes. Dans le cas isolant, les niveaux d’énergie pertinents sont ceux du dernier
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niveau saturé : orbitales (p) X,Y,Z liantes (de symétrie I'5), et du premier niveau vide : orbitale

(s) antiliant (de symétrie I'l plus élevée avec toutes celles du groupe Tq) (Figure 1.2).

X.Y.Z antiliantes

Ea

by ﬁ fig
P | . S antiliant

St
|

s [

! r

X.Y.Z liantes _
I5vqg

N

S liante

-
"

Figure 1-2 : Dédoublement et peuplement électronique des niveaux d’énergie entre 2 atomes couplés
(au centre). Les orbitales sont saturées : cas isolant.

Les orbitales liantes forment la bande de valence et les antiliantes celle de conduction,
séparees par une bande d’énergie interdite (‘bandgap’). Pour mieux comprendre la structure
électronique des semi-conducteurs massifs, on prend le cas du séléniure de cadmium CdSe, qui
est un semi-conducteur a bande interdite directe, dont 1’énergie de la bande interdite Eg a
température ambiante vaut 1.66 eV dans la structure zinc blende et 1.74 eV dans la structure
wurtzite. Le minimum de la bande de conduction et le maximum de la bande de valence se
trouvent au centre de la zone de Brillouin (k=0).

La bande de conduction est essentiellement formée a partir de 1’orbitale (s) du cadmium,
dont la configuration électronique est [Kr]4d'%5s?, tandis que la bande de valence est constituée
de ’orbitale (p) du sélénium, de configuration électronique [Ar]3d%4s24p* [1]. De ce fait, la
bande de conduction est deux fois dégénérée, et la bande de valence est six fois dégénérée en
k=0. Le moment cinétique (Je) de la bande de conduction est donné par Je = Le + Se et vaut
Je =1/2 car I’¢lectron se trouve sur I’orbitale s du cadmium (Le = 0, Se = 1/2). Le traitement de
la bande de valence est plus complexe a cause de sa dégénérescence. La dégénérescence de la

bande de valence est partiellement levée par le couplage spin-orbite, qui fait interagir le moment

de spin du trou Sy et son moment cinétique orbital Ls. Le bon nombre quantique est donc le

moment cinétique Jn = Ln + sh de la bande de valence. Le spin du trou Sy vaut 1/2 et le moment

cinétique orbital Ln vaut 1 car le trou se trouve sur 1’orbitale p du sélénium. Les valeurs
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possibles pour le moment cinétique sont alors Jy = 1/2 et Jy = 3/2 qui correspondent a deux
bandes de valence séparées en k=0 par la constante Aso de couplage spin-orbite, qui vaut
As0 =420 meV dans le CdSe. La bande Jn = 3/2 est dégénérée quatre fois par sa projection m
suivant I’axe de quantification : mu= -3/2, -1/2, 1/2, 3/2, et la bande J, = 1/2, dite bande de
split-off, est dégénérée deux fois : my=-1/2 et 1/2. La dégénérescence de la bande Jn = 3/2 est
levée pour k différent de 0, produisant deux bandes de courbures différentes. En particulier, la
bande correspondante a la projection my, = £3/2 a une plus faible courbure et est appelée bande
de trou lourd (heavy hole, hh), celle correspondant a la projection my, = £1/2 a une courbure
plus forte et elle est dite bande de trou Iéger (light hole, Ir). La structure de bandes présentée est
une bonne approximation pour la description d’un semi-conducteur massif de structure zinc
blende.

Par contre, dans la structure cristalline wurtzite, la dégénérescence de la bande Jn = 3/2
est également levée pour k=0 par le champ cristallin qui est di a ’asymétrie de cette structure.
Cet éclatement vaut A¢=25 meV dans le CdSe. Par conséquent, on peut définir une relation de

dispersion pour chaque bande de valence au voisinage de k=0 a 1’aide d’une équation du type
de I’équation 1.2, ou m,, est la masse effective du trou dans chaque bande de valence (splitoff,
trou lourd et trou léger). La structure des bandes du CdSe massif dans les deux structures

cristallines zinc blende et wurtzite, ainsi que les valeurs des masses effectives dans chaque

bande, sont représentées sur la figure 1-3.

Ec =——+E (1.1)
2m; ’
21/ 2
Y = (12)
mV

Ou Eg est I’énergie de la bande interdite du semi-conducteur et I’origine des énergies coincide
avec le maximum de la bande de valence. L’approximation des masses effectives permet
d’ignorer les atomes dans le réseau périodique du semi-conducteur et de traiter 1’électron dans

la bande de conduction et le trou dans la bande de valence comme des particules libres de masse

effective respectivement m¢,, [2].
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Figure 1-3 : Structure de bandes du CdSe massif dans la structure cristalline zinc blende (a) et dans la
structure cristalline wurtzite (b). Les valeurs des masses effectives sont tirées de la référence [3], mo
étant la masse de 1’¢électron libre.

1.3. Semi-conducteurs massifs 111-V

Les matériaux semi-conducteurs présentent une conductivité électrique intermédiaire
entre celle des conducteurs (~10° Q*.cm™) et des isolants (~10722 4 ~10~** Qt.cm™). Cette
conductivité varie sous l'effet de la température, I'éclairement et la présence d'impuretés
(dopage, défauts du réseau).

La famille des semi-conducteurs est trés vaste et contient des éléments IV (S, Ge), les
composés 111-V (AlAs, GaAs, InAs, AIN...), les composés II-VI (ZnS, CdTe, ZnO...) et les
composes I-VI1I (CuCl).

Les matériaux semi-conducteurs Il1-V sont au cceur des dispositifs électroniques et
optoélectroniques utilisés aujourd’hui, car ils offrent une trés grande mobilité des porteurs de

charges (particulierement pour les électrons) en plus d’une large gamme spectrale d’émission
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et de détection optique, étant donné leur recombinaison directe dans 1’espace réciproque.
IIs sont des composés formés a partir d'un élément de la 111°™ colonne et d'un élément de la

Véme colonne de la classification périodique de Mendeleiev.

Figure 1-4 : Structure cristalline Zinc-blende (Exemple de 1’ Arséniure de Gallium (GaAs)).

Les semiconducteurs I11-V tels que GaAs (arséniure de gallium), AlAs, AlSb, etc... sont
des solides cristallins. La plupart s'ordonnent selon un réseau cubique a faces centrées (c.f.c).
Cette structure, qui s’apparente a celle du diamant (Si, Ge, etc...), est constituée de deux sous-
réseaux cubiques a faces centrées, 1’un d’éléments III, I’autre d’éléments V, décalé 1’un par
rapport a ’autre du quart de la diagonale principale. La maille élémentaire comporte deux
atomes, le premier (Ga) a I’origine et I’autre (As) a (a/4, a/4, a/4), ou a représenté le parametre
de maille du matériau. Du fait que les deux sous-réseaux cubiques a faces centrées sont décalés,
le cristal n’est pas centrosymétrique. Il en découle des propriétés physiques différentes suivant
les directions cristallographiques considérées. Les liaisons atomiques dans les matériaux 111-V
ne sont pas simplement covalentes comme dans le cas du silicium. Elles reposent sur le transfert

d’¢électrons des atomes du groupe V (As) sur ceux du groupe 111 (Ga).

1.4. Matériaux semi-conducteurs de faible dimension

A 1’échelle nanométrique, les propriétés d un matériau peuvent différer de celles du méme
matériau ayant des dimensions plus grandes. Les recherches ont démontré que la réduction des
dimensions des semi-conducteurs dans une, deux ou trois directions, réduisait le nombre de
degrés de liberté offerts aux €électrons dans la matiére et permettait de modifier de nombreux
parametres essentiels comme la bande interdite et la densité d’états électroniques. Ces effets
s’observent lorsque I’une des dimensions est de I’ordre de grandeur de la longueur d’onde de

Louis De Broglie (équation 1.3) définie comme la longueur d’onde d’un électron dans le cristal
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(de I’ordre de quelques dizaines de nanométres au maximum). Cette gamme de dimensions
correspond au régime de confinement quantique pour lequel les électrons sont sensibles a la
présence des limites des nanostructures et repondent aux évolutions de leurs dimensions en

modifiant leur spectre énergétique.
La longueur d’onde de Louis De Broglie est donnée par [4] :

/1=27zh= 27 h (1.3)

P J2mE

Avec 7 est la constante de Planck et E est 1’énergie de 1’électron de masse effective m, (resp.

trou de masse effective m; ) par rapport au bas de la bande de conduction (resp. haut de celle de

valence). Pour que les effets de confinement quantique apparaissent, il faut que 1’énergie E soit

supérieure a I’énergie thermique k , ou Gest la constante de Boltzmann) dont la longueur

d’onde associée est appelée longueur d’onde de de Broglie thermique (ﬂm), définie par la

relation [4] :

2nh
L (L4)

\2m KT
En poursuivant ce raisonnement des objets quantiques, les différentes nanostructures
peuvent étre distinguées selon leur géomeétrie et selon le degré de liberté des porteurs de charges

dans la structure.

La figure. 1-5 présente un apercu géneral sur I'effet du degré de confinement sur la
structure électronique et sur la densité d'état OD : boites quantiques (quantum dots), 1D : fils
quantiques (quantum wires), 2D : puits quantiques (quantum wells) et 3D : semi-conducteurs

massifs.

10
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Figure 1-5 : Evolution de la densité d’états électroniques p(E) et de la structure des bandes E(k) en
fonction de la dimensionnalité du matériau. (a) un semi-conducteur massif (3D), (b) un puits quantique
(2D), (c) un fil quantique (1D) et (d) une boite quantique (0D) (E. Dupuy, 2009).

La densité d’états correspond au nombre d’états disponibles pour un électron dans un
intervalle d’énergie donné. Cette fonction de 1’énergie dépend de la dimensionnalité du
systéeme. La Figure 1-5, montre 1’évolution de la densité d’états p(E) et de la structure de bande
E(k) en fonction du degré de confinement. Dans un semi-conducteur massif (3D), ou les
porteurs de charge ne sont pas confinés, la densité d’états est une fonction continue variant

comme la racine de 1’énergie :

P (E) ¢ JE-E, (15)

Si on restreint le mouvement des porteurs dans une direction donnée (disons z), ceux-ci
seront confinés dans une couche 2D, qu’on appellera un puits quantique. L’énergie sera
quantifiée selon la direction de confinement. La densité d’états devient alors une fonction en

marche d’escalier :
pZD(E) OCZQ[E_(EQ +Enz)] (16)
Ou 0 est la fonction de Heaviside et E;,  est I’énergie des niveaux discrets n suivant z. Si le

mouvement des porteurs est restreint dans deux directions orthogonales, ceux-ci seront libres

11
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de se déplacer en une seule dimension ; on parlera alors de structure de type fil quantique.
L’énergie est quantifiée alors selon les deux directions de confinement (y et z par exemple). La

densité d’états est alors de la forme suivante :

1
\/E—(Eg +E,, +E,,)

plD (E) oC Z nynz (17)

Dans le cas ou les porteurs sont confinés selon les trois directions de I’espace, on parlera
de boite quantique 0D (BQ). Ce confinement tridimensionnel conduit a une structure de niveaux
d’énergie discrets a I’image des niveaux électroniques dans un atome. Les fonctions d’onde
associées a ces états électroniques discrets sont analogues aux orbitales atomiques [5-6]. La

densité d’états pour une BQ carrée correspond a une série de fonctions de Dirac :
pOD(E) o Z nynyn, 5[E - (Eg + Enx + Eny + Enz)] (18)

1.4.1. Structures bidimensionnelles (2D)

Les structures (2D) sont des structures qui laissent aux porteurs de charges la liberté de
se déplacer dans deux directions. Les électrons de la bande de conduction et les trous de la
bande de valence restent confinés dans le matériau de plus petit gap qui joue le role d’un puits
de potentiel. Ce puits quantique a vu le jour au début des années soixante-dix [7-8]. La premiere
structure de ce type a été proposee par Esaki et Tsu (1969, 1970). Le puits quantique est obtenu
en faisant croitre une couche d’un matériau semi-conducteur en sandwich entre deux couches
d’un autre matériau semi-conducteur d’une énergie de gap plus élevée et de parametre de maille
semblable. La discontinuité entre les bandes d’énergie des deux matériaux crée une barriére de

potentiel qui confine les porteurs de charges (électron et trou) dans le puits quantique.

Selon la nature de la discontinuité des bandes interdites a I’interface puits-barriere, on

distingue trois types de puits quantiques comme I’illustre la figure 1-6 :

12
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Figure 1-6 : Les différentes configurations de puits quantiques, (a) : puits quantique de type I, (b) : puits
quantique de type Il et (c) : puits quantique de type I1I.

a) Puits quantique de type-l ou les électrons et les trous sont confinés dans le méme
matériau constituant le puits. L’énergie du photon émis ne dépend que des énergies de
confinement des porteurs et du gap du matériau puits.

b) Puits quantiques de type-11 ou les électrons et les trous sont confinés séparément dans
les deux matériaux puits et barricre respectivement. Dans ce cas, I’énergie du photon émis
dépend des énergies de confinement des porteurs et aussi des gaps des deux matériaux
formant I’hétérostructure.

¢) Enfin, dans les puits quantiques dit de type- I11 (ex : systeme GaSb/InAs) qui est un cas
particulier du type —II, le bas de la bande de conduction est situé en dessous du haut de la
bande de valence. Dans cette configuration, dite aussi semi-métallique, I’énergie du photon
¢émis n’est fonction que des énergies de confinement des électrons et des trous, c'est-a-dire,
de I’épaisseur des couches du puits et de la barriere.

Plusieurs chercheurs s’intéressent a ce nouveau type de structure afin de comprendre et
d’explorer ses qualités exceptionnelles. Ainsi, de nombreux travaux ont été menés. Ces travaux
ont conduit a des découvertes scientifigues majeures. En particulier, la non-linéarité des
propriétés optiques de ces matériaux et la mise en évidence de 1’effet Hall quantique normal [9]
et fractionné [10]. Ces structures bidimensionnelles ont été incorporées dans plusieurs
dispositifs tels que les récepteurs micro-onde et les diodes laser. Ceci est di au comportement

quantique résultant de la basse dimensionnalité du systeme.
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1.4.2. Structures unidimensionnelles (1D)

Au début des années quatre-vingt, les chercheurs ont proposé d’augmenter le degré de
confinement, alors ils ont pu elaborer des structures unidimensionnelles [11]. Dans lequelles les
porteurs de charges ne puissent se déplacer librement que suivant une seule direction (ID). Nous
obtenons ainsi des fils quantiques (Quantum Well Wires (QWW)). La densité d'états qui est en
marches d'escaliers dans le cas des structures a puits quantiques, comporte maintenant des pics

qui sont d'autant plus marqués que la section du fil quantique est faible (E. Assaid, 1995).

|

Figure 1-7 : Image en microscopie électronique a balayage d’une assemblée réguliére et homogéne de
nanofils de GaAs.

1.4.3. Boites quantiques (0D)

Les nanocristaux semi-conducteurs colloidaux (boites quantiques ou quantum dots) sont
des nanoparticules semi-conductrices d'une taille inférieure a 10 nm [12]. Dans de telles
structures, les porteurs de charges (électrons et trous) sont confinés dans les trois directions de
I’espace et leurs niveaux d’énergie sont discrets, ce qui leur vaut parfois 1’appellation
d’« atomes artificiels » en phase solide [13]. Le confinement tridimensionnel des porteurs de
charges a été fait pour la premiere fois par Kayanuma et Efros [14-15]. Il existe plusieurs formes
de boites quantiques : cubique, sphérique, cylindrique, parallélépipédique, pyramidale et

conique [16]. Cela est d a la diversité des méthodes de réalisation.

1.4.4. Boites quantiques de type cceur/coquille

1.4.4.1. Généralités

Les nanocristaux de type cceur/coquille colloidal contiennent au moins deux matériaux
semi-conducteurs dans une structure en forme d'oignon. La possibilité d'accorder les propriétés

optiques de base des nanocristaux du cceur, par exemple leur longueur d'onde de fluorescence,
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leur rendement quantique et leur durée de vie, en faisant croitre une couche de type épitaxial
d'un autre semi-conducteur a permis des progres significatifs dans la synthése chimique de ces
systéemes. Dans de tels nanocristaux cceur/coquille, la coquille constitue une barriere physique
entre le noyau optiquement actif et le milieu environnant, rendant ainsi les nanocristaux moins
sensibles aux changements environnementaux, a la chimie de surface et a la photo-oxydation.
La coquille assure en outre une passivation efficace des états de piége de surface, ce qui donne
lieu a un rendement quantique fortement amélioré. Cet effet est une condition préalable
fondamentale a l'utilisation des nanocristaux dans des applications telles que les dispositifs

émetteurs de lumiére, qui dépendent de leurs propriétés d'émission [17].

Figure 1-8 : Diagramme schématique de la particule de type coeur/coquille.

En mettant I'accent sur les progres récents, les structures enrobées les plus utilisées sont
fabriquées a base de semi-conducteurs binaires appartenant aux groupes Il et VI du tableau
périodique (CdS, CdSe, CdTe, ZnO, ZnS, ZnSe). D’autres boites quantiques appartenant a
d’autres familles ont également éte synthétisées et étudiées. Nous pouvons citer les nanocristaux
des groupes IlI-V (InP, InAs, GaN, GaP, GaAs), ainsi que des groupes IV-VI (PbS, PbSe,
PbTe), I-VIlI (CuCl), V-VI (BizTes) et II-V (CdsAs, ZnsP2, ZnszAsz). Pour les mieux

comprendre, nous examinons les différents types de ces structures.

1.4.4.2. Nanostructure cceur/coquille de type |

Dans ce type, la bande interdite du matériau de la coquille est plus grande que celle du
matériau du cceur, ce qui traduit un confinement des porteurs de charges (€lectron et trou) au
noyau (cceur de la boite quantique). Ce type de structure a pour but d’isoler le noyau de
I’environnement extérieur et d’augmenter le rendement quantique en passivant la surface du
noyau. Il est souvent utilisé dans les applications en biologie pour le marquage des cellules
biologiques ou pour la fabrication des composantes nanophotoniques (Diodes
¢lectroluminescentes). L’un des premiers systémes enrobés de type [ était élaboré par

(Dabbousi.1997) avec (CdSe) ZnS [18].
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1.4.4.3. Nanostructure cceur/coquille de type II

Dans les nanostructures de type I, les bandes de conduction et de valence du cceur sont
plus haut que ceux de la coquille ou I’inverse. Les porteurs de charges sont séparés spatialement.
L’un est piégé dans le noyau alors que ’autre est bien localisé dans la coquille. La bande
interdite dans ce type est plus petite que chacune des deux bandes interdites du matériau coeur
et de la coquille. Ce décalage des bandes présente un avantage important par rapport aux autres
types car il est possible d’avoir des longueurs d’onde bien définies en jouant sur 1’épaisseur de
la coquille. Les nanostructures de type Il comme CdSe/ZnTe ou CdTe/CdSe ont été

développées en particulier pour I’émission dans le proche infra-rouge (700 a 800nm).

1.4.4.4. Nanostructure ceeur/coquille de type I inversé

Dans les nanostructures de type I inversé, la bande interdite du matériau de la coquille est
plus petite que celle du matériau du cceur. Les porteurs de charges (électron et trou) sont
piégés dans la coquille. Nous utilisons des points quantiques inverses lorsque nous souhaitons
contréler le décalage rouge du spectre de fluorescence en modifiant I'épaisseur de la coquille.
Les systemes type | inversés les plus courants sont a base de CdSe/CdS et ZnSe CdSe
(C. Javaux, 2012) [19].
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Figure 1-9 : Représentation schématique de différent type des nanostructures Cceur/Coquille de Type 1
(@), Type I inversé (b) et Type Il (c) [19].

1.5. Elaboration des boites quantiques

Comme nous I’avons expliqué précédemment, la particularité de la boite quantique est de
confiner les porteurs dans toutes les directions. Si on crée un Tlot de semiconducteur A & faible
gap (tel que I’'InAs) dans une matrice de semiconducteur B a fort gap (tel que le GaAs ou I’InP).

Le semiconducteur A se comporte comme un piege pour les électrons de la bande de conduction
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et pour les trous de la bande de valence. Si ce piége est de I’ordre de quelques dizaines de nm,
on aura réalisé une boite quantique avec des niveaux discrets pour les états des trous et des

électrons.

Plusieurs types de boites quantiques existent mais deux catégories principales se
distinguent :

— Les nanocristaux : Ce sont des boites colloidales synthétisées par voie chimique ou les charges
libres sont confinées comme dans un systéeme InAs/GaAs. On peut les utiliser dans des LEDs
ou des lasers.

— les boites quantiques sont des nanoparticules/structures qui présentent un confinement
quantique tridimensionnel, ce qui conduit a de nombreuses propriétés optiques et de transport
uniques sont plus couramment utilisées en optoélectronique.

Ces deux types de boites quantiques ont présenté d’un intérét industriel trés important.
Deux grandes familles de techniques existent : la synthése chimique qui consiste a fabriquer les
nanocristaux en solution sous la forme de colloides, et I’épitaxie ou les nanocristaux sont
fabriqués sur un substrat par dépot de couches atomiques successives.

On peut citer quelques méthodes les plus utilisés récemment, telle que la gravure

lithographique, la croissance auto-organisée et la croissance par jet moléculaire.

1.5.1. Lithographie

La gravure lithographique est une méthode dite descendante ou Top-down [20]. Cette
méthode consiste a fabriquer d’abord des puits quantiques par MBE ou par CVD. Les puits sont
ensuite structurés latéralement et en profondeur, par lithographie et gravure. Cette méthode
oneéreuse fournit des BQs avec des dimensions latérales plutdt grandes (> 50 nm) qui souffrent
de surfaces defectueuses causees par la gravure, ce qui dégrade leurs propriétés optiques. Cette
technique est basée sur trois étapes principales : (i) La premiére étape consiste a fabriquer le
masque qui est I’image des nanostructures a graver. Il faut noter que la finesse du masque
constitue a elle-méme une limitation pour la taille des nanostructures a réaliser. (ii) La deuxiéeme
étape nécessite que I’image du masque soit transférée vers une résine déposée préalablement
sur la surface a graver. Pour ce faire, la résine subit une attaque chimique sélective pour ensuite
pouvoir attaquer le substrat au niveau des zones qui auraient été exposées ou non a un
rayonnement UV, et (iii) La troisieme étape consiste a transférer le motif, imprimé dans la
résine, au semi-conducteur par gravure ionique. Pour atteindre des dimensions encore plus
petites, plusieurs voies de recherches ont été développées comme la lithographie a rayons X, la

lithographie électronique qui permet d’atteindre des résolutions de quelques nanomeétres [21]
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ou la lithographie a faisceaux d’ions. Toutes ces derniéres techniques sont utilisées actuellement
et des efforts considérables sont en cours pour les améliorer.

Bien que cette méthode a connu un succes, ses inconvénients principaux sont les
contaminations du traitement, la formation des défauts, la non uniformité de la taille et la
mauvaise qualité de la surface lithographiée. Ceci demande de nouvelles techniques plus
sophistiquées pour la fabrication de boites quantiques plus performantes a de nombreuses
applications. L’une de ces méthodes est la croissance épitaxial par le mode de Stranski-

Krastanov.

1.5.2. Croissance auto-organisée de Stranski-Krastanov (SK)

Les modes de croissance épitaxiale des couches non appariées en réseau sont
généralement classés en trois groupes. La croissance couche par couche se produit souvent a de
faibles valeurs de décalage de réseau (environ 2 % ou moins), et est appelée mode Frank van
der Merwe. Ce mode est favorable quand 1’énergie de liaison entre les atomes déposes est
inférieure a celle entre la couche mince et le substrat. Le mode Vollmer-Weber (VW) fait
référence a un différentiel d'énergie de déformation relativement élevé (en raison d’un fort
décalage du parametre de maille) entrainant la formation d'flots importants et défectueux. C'est
le mode de croissance le plus indésirable pour les dispositifs optoélectroniques, car sa
minimisation d'énergie est le résultat de la formation de dislocations du réseau. Si un matériau
présente un décalage de réseau d'environ 2 a 10% [22], il est énergétiquement favorable a la
formation de petits Tlots exempts de défauts, tendus de maniere cohérente, au lieu d'une couche
continue. C'est ce qu'on appelle le mode de croissance de la SK, et c'est une alternative a la
relaxation génératrice de défauts qui se produit dans le mode VW. Ces trois modes sont illustrés

dans la figure 1-10.
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mouillage
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Figure 1-10 : Mode de croissance épitaxial : (a) de Frank-van der Merwe, (b) de VVolmer-Weber et (c)
de Stranski-Krastanov.

La méthode épitaxiale est largement utilisée en optoélectronique (lasers, photodétecteurs

infrarouges) et nanotechnologies. Les méthodes épitaxiales peuvent étre classées selon leur
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origine : épitaxie en phase vapeur (EPV) ou épitaxie en phase liquide (EPL). Bien que EPL
reste important, cette technique a été utilisée principalement au vingtieme siécle pour préparer
des structures micrométriques. Le EPV peut encore étre classé selon le type de réaction. Ces
méthodes permettent d’exploiter de nouvelles propriétés physiques dans de nouveaux types
d’application (calcul quantique).

1.5.3. Epitaxie par jet moléculaire (EJM)

Plusieurs technologies permettent de produire des boites quantiques épitaxiées : 1’épitaxie
par jets moléculaires (Molecular Beam Epitaxy, MBE) ou I’épitaxie en phase vapeur aux
organometalliques (Metalorganic Chemical Vapor Deposition, MOCVD). Si la MOCVD
permet une plus grande reproductibilité et une plus grande vitesse de croissance, la MBE permet
en général de mieux maitriser les conditions de croissance.

MBE (Figure 1-11) est une technologie ultravide (P<10-6mbar) basée sur 1’évaporation
séquentielle de constituants élémentaires placés dans des cellules a expansion de Knudsen. Un
des avantages de cette méthode repose sur le contrdle in situ par la diffraction d’électrons de
haute énergie en incidence rasante (RHEED). Elle permet de faire croitre des échantillons nano
structurés de plusieurs cm? & des vitesses de 1’ordre d’une monocouche atomique par seconde,

ainsi que de contrdler un dopage homogene du matériau.
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Figure 1-11 : Bati d'épitaxie par jet moléculaire, EJM, ou Molecular Beam Epitaxy, MBE (d'aprés D.V
Morgan et K. Board [21]).

L’observation et le controle de 1’épitaxie insitu se fait par le systeme RHEED (Figure 1-
12), qui est compose d’un canon a électrons, d’un écran phosphorescent et d’une caméra CCD.
Les électrons sont accelérés avec une tension proche de 30kV. Le faisceau interagit avec la

surface de 1’échantillon avec un angle d’incidence rasant (1° & 3°) pour étre en partie diffusé,
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le reste étant transmis, réfléchi ou diffracté. La figure de diffraction est la projection sur 1’écran
fluorescent de I’intersection du réseau réciproque de la structure cristalline étudiée avec la
sphére d’Ewald associée aux électrons incidents. Les parties réfléchies et diffractées forment
respectivement la tache spéculaire et la figure de diffraction sur I’écran fluorescent. La caméra
CCD capture I’image et envoie le signal a I’ordinateur ou il sera traitée a I’aide d’un logiciel

développé par C. Botella a I’INL [23].

Caméra CCD
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Partie de
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Figure. 1-12 : Schéma du systéme RHEED et principe de la diffraction de surface.

Les principaux avantages de 1’épitaxie par jets moléculaires sont :
& Une faible vitesse de croissance (de I’ordre d’une monocouche par seconde pour I’InP)
ce qui permet le control de la structure.
Une interruption rapide des flux permettant la réalisation d’interfaces abruptes.
Une croissance hors de 1’équilibre thermodynamique, permettant la croissance de

nombreux alliages métastables.

1.6. Applications des boites quantiques dans ID’optoélectronique et la
photonique

Les nanostructures semi-conductrices présentent de trés nombreux intéréts. Grace a leurs
propriétés électroniques et optiques exceptionnelles, et suite au progreés technologiques réalisés
dans les méthodes de fabrication et de synthése. La possibilité de réaliser des boites quantiques
de matériaux appartenant a la famille des nitrures semiconducteurs a grand gap (GaN, AIN)
permet d’étendre potentiellement la gamme des longueurs d’onde accessibles au bleu et a
I’ultraviolet qui suscitent actuellement un énorme intérét pour les applications
optoélectroniques (LEDs, etc). Ces structures peuvent étre facilement intégrées dans de
nombreux  dispositifs  optoélectroniques principalement dans le domaine des
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télécommunications optiques. Elles peuvent aussi étre utilisées pour la réalisation de cellules
photovoltaiques et de diodes électroluminescentes. Les propriétés spécifiques des boites
quantiques (niveaux discrets, raies fines d’émission et une haute efficacité radiative proche de
100%) permettent également d’envisager la conception de composants optoélectroniques
novateurs basés sur une seule boite quantique en guise de sources de photons uniques.
Les boites quantiques ont été préférées aux autres hétérostructures telles que les puits ou les fils
quantiques dans les lasers car elles présentent plusieurs avantages :

« La densité de porteurs ne changeant pas avec la température, le gain du laser reste
stable.

& FEtant donné le caractére discret des niveaux d’énergie, on peut envisager un gain
supérieur a celui obtenu dans une structure a puits et d’abaisser le seuil du
fonctionnement du laser. De plus, les recombinaisons non radiatives sont limitées.

& Le gain optique est plus élevé car les porteurs sont concentrés sur des gammes
d’énergie plus étroites.

En introduisant des boites quantiques a D’intérieur des cavités optiques (cristaux
photoniques ou microdisques), on peut obtenir un régime de couplage faible ou fort entre une
boite quantique et un mode de la cavité. Ce qui ouvre la voie vers des applications en

photonique.

Figure 1-13 : Cavités destinées aux applications photoniques : (a) : Cavités a cristal photonique
contenant une boite quantique unique, (b) : Micro disque GaAs, image au microscope électronique, et
(c) Cavité a cristaux photoniques formée d’un trou manquant dans un cristal photonique parfait. Le
cristal photonique est gravé dans une membrane GaAs de 180 nm d’épaisseur.

L’insertion des matériaux nanostructures a base des boites quantiques dans la conception
photovoltaique (Figure 1-14), a connu un grand intérét pour les chercheurs dans le domaine des
énergies renouvelables. Elle offre la possibilité d utiliser les effets du confinement quantiques
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des porteurs de charges pour améliorer I’efficacité des dispositifs photovoltaiques. Un meilleur
rendement a moindre coit, c’est ce que promettent les « quantum dots » dans le domaine des
panneaux solaires photovoltaiques. Les QDs pourraient bénéficier aux cellules solaires en
accordant une sensibilité optique souhaitable pour couvrir des parties spécifiques du spectre
solaire, afin d’optimiser le rendement. Une nouvelle génération des panneaux solaires, appelée
cellule solaire a bandes intermédiaire, utilise des points quantiques de différentes formes entre

les jonctions p-n.

Lorsque plusieurs couches de QDs de taille uniforme sont empilées, les niveaux d’énergie
discrets peuvent former une bande dite intermédiaire. Deux niveaux d’absorption de
photons peuvent étre réalisés sous ce mécanisme. Lorsqu’en placant les boites quantiques
identiques dans un motif étroitement espacé, les fonctions d’onde des porteurs de charge se
chevaucheront. Ce chevauchement créera une bande intermédiaire (IB) (figure 1-14) qui a un
niveau de quasi-Fermi distinct des bandes de conduction et de valence du hote semi-conducteur

et les électrons seront dans un état délocalisé. Cela augmentera la probabilité d’absorption [24].

Hy Ly Dy

Figure 1-14 : Schéma de cellule solaire IBSC de type p-i-n avec des boites quantiques cubique
(QDs-1BSC) [24].

1.7. Modele théorique et résolution numérique de I’équation de Schrodinger
1.7.1. Hamiltonien d’un solide

Dans un cristal, I'Hamiltonien s’écrit sous la forme :

H = He + Hion + H (19)

e—ion
L'Hamiltonien électronique (électrons de valence) peut se détailler comme suit :

He = énergie cinétique + énergie de coulomb
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2

Z 1 oe

(rj et rj sont des vecteurs) (1.10)
7 2m 2” 472'80‘r—r'

e : charge élémentaire (e=1,6.10"°C).

La partie ionique (noyau + ¢lectrons de cceur) s'écrit :

Hion = Hion (cinétique) Hion-ion

:Zzpi _Z Ion(Fﬁ2 ﬁ) (1.11)

L'interaction ion-électron est donnée par :

Ho on = SV ionli ~R,) (1.12)
In

1.7.1.1. Approximation de Born-Oppenheimer

L'hypothése de I'approximation adiabatique de Born-Oppenheimer :
Les ions seront considérés comme immobiles situés a leurs positions d'équilibres lorsqu'on traite
un mouvement ou on ne s'intéresse qu'aux electrons. Dans ce cas, on peut négliger le mouvement
collectif des ions et écrire pour les électrons I'équation de Schrédinger suivante des états

stationnaires en y incluant le terme d'interaction coulombien He-ion:
(He + He—ion)’/’ =By (1.13)
Les coordonnées des ions avec leurs électrons de cceur sont fixes. La fonction d'onde du
systeme dépend uniquement des coordonnées des électrons et des coordonnées des ions.

La fonction d'onde totale s'écrit comme le produit de deux fonctions d'ondes celles des électrons

et celles des ions :

Vit =¥ (B TR, Ry, ) (1.14)
N = nombre d'électrons de valence
N’= nombre d'ions.

L'équation de Schrodinger totale donne :
H ot = BV
H V/tot (H + HE ion + HIOFI )!//10'[ (1'15)

Comme on a dit que la fonction y est indépendante de la position des ions i, on peut écrire :

{(He + He—ion)'// = Eey
(Ee +Hion )(0 = Etot

Ce qui permet de découpler I'équation sur les électrons de valence et les ions.
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Dans I'équation sur les électrons, on remplace la position des ions par leur position a I'équilibre

C'est I'approximation de Born-Oppenheimer.

1.7.1.2. Approximation de Hartree

Nous allons maintenant nous intéresser uniquement aux électrons de valence qui sont
plongés dans le potentiel produit par les ions rigides. Notre probléme va resider dans I'interaction
électron-électron qui est toujours un probleme a N corps difficile a résoudre. Sans cette
interaction nous serions devant un probléme a un seul électron.

L'approximation de Hartree va permettre de réduire I'Hamiltonien a N électron en un
Hamiltonien a un électron plongé dans un potentiel produit par le gaz d'électrons et les ions du

cristal. On aura :

{_g_mvuum}w(r):w(r) avee U =Y+ T (v, | y,)| (110

0 J#] ]

U(r) sera le potentiel cristallin qui représente le potentiel créé par les ions immobiles du
cristal et I'interaction du gaz d'électrons de valence avec I'électron traité dans I'équation. Ce

dernier sera représentatif des propriétés électroniques du cristal.
Ce potentiel cristallin va évidemment posséder la symétrie et la périodicité du cristal.

Munis de cette équation, qui nous semble plus simple, nous pouvons maintenant aborder le

probléme des états électroniques dans un cristal.
1.7.2. Approximation de la masse effective

Les structures de basse dimensionnalité peuvent étre étudiées par différentes méthodes
telles que : la méthode pseudo-potentiel empirique [25], la méthode k.p des bandes [26],
la méthode de la masse effective... Mais il est révélé que la derniére reste la plus adaptable a la
compréhension des résultats expérimentaux [26].

L’approximation de la masse effective est une approche qui permet de prendre en
considération la perturbation U(r), s’ajoutant au potentiel effectif de Hartree-Fock, peu importe
l'origine de cette perturbation (potentiel coulombienne, champ électrique ou magnétique
extérieur, ou tout autre perturbation). Plus particulierement, cette approximation permet
d’étudier un électron de la bande de conduction perturbé par un potentiel ou un champ extérieur
comme un électron libre de masse m*. Cette masse effective tient compte de I’interaction de
I’électron avec le potentiel périodique d0 au réseau cristallin (les ions du systeme sont supposés

fixes). Un des principaux avantages de cette approche est de pouvoir s'adapter aux différentes
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situations physiques, tout en offrant la possibilité de faire des calculs analytiques aptes a des
interprétations physiques. En revanche, cette méthode n’est adaptée qu’a I’étude des états
électroniques situés a k =0. Autrement dit, cette masse effective correspond a la bande d’énergie

en son minimum [25-26]. L’Hamiltonien d’un électron s’écrit :

2

H=Lsv(r) (1.17)
2m

On sait que I’impulsion p d’un électron dans le vide est liée a son vecteur d’onde k par la

relation :
p=hK (1.18)
Et son énergie est :
. 2 p2K2
E(K) = Zp_m = (1.19)

L’Hamiltonien présente la périodicité du réseau cristallin, et Ses états propres sont présentés par
les fonctions de Bloch [27] :

i (F):Un,g (F)e><p(iE_F) (1.20)

ouu. E(I’) est une fonction périodique qui a la périodicité du réseau direct et n désigne 1’indice

de la bande. La solution de I’équation de Schrodinger Hég, (I’) =E, ¢, (r) se fait en général dans

la premiere zone de Brillouin et les autres valeurs de En(k) dans I'espace des k s‘obtiennent par

périodicité et rabattement dans cette zone (figure 1-10).

Figure 1-15 : Premiere zone de Brillouin d'un réseau a cubique a face centrée. Les directions TX et 'L
sont les directions de haute symétrie [100] et [111].
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D’apres le raisonnement de la description de 1’électron par 1’approximation de la masse

effective, on peut décrire I’effet d’un potentiel supplémentaire U (r), qui est considérée comme
une perturbation, par une fonction d’onde sous la forme @(r)=u,(r)p(r). Aprés on cherche a
résoudre une équation différentielle qui porte sur la fonction enveloppe ¢(r) :

() U Eolr)= (E - E, o) w2

La partie locale u,(r) de la fonction de Bloch est déterminée par la seule structure
atomique du semi-conducteur. Elle est donc indépendante du potentiel de confinement. L’effet
du confinement est totalement contenu dans la fonction enveloppe ¢(r)du porteur, donnée par

les états d’un ¢électron (ou trou) dans le potentiel de confinement.

La condition importante pour que 1’approximation de la masse effective soit valide est
que la fonction enveloppe soit suffisamment réguliére en termes de périodicité du réseau
cristallin. En d’autres termes, chaque période de la fonction enveloppe doit contenir un nombre
suffisant d'atomes, afin que 1’approximation puisse étre appliquée. Dans le tableau 1-1 sont
indiquées les masses effectives et les bandes interdites pour certains matériaux semi-
conducteurs courants.

Table 1-1 : Masses effectives d'électrons et de trous et largeur des bandes interdites pour certains
matériaux semi-conducteurs courants.

Matériau m;‘[me] m:[me] E,(eV)
Si 0.19 0.50 1.12
Ge 0.08 0.28 0.661
GaAs 0.067 0.65 1.424
GaP 0.35 0.5 2.26

InP 0.08 0.2 1.344
InSb 0.013 0.18 0.17
InAs 0.02 0.41 0.354
GaSb 0.05 0.4 0.726
CdSe 0.14 0.37 1.74
Cds 0.27 0.07 2.42

1.7.3. Formalisme de la fonction enveloppe

Dans les semi-conducteurs, le vecteur d'onde K est considéré comme une variable plutot
qu'un opérateur. Mais en raison du confinement spatial, la périodicité du potentiel cristallin
disparait dans certaines directions, et donc le vecteur d'onde correspondant dans ces directions
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devient opérateur. La théorie des masses effectives évolue vers la théorie de la fonction
enveloppe dans les systemes semi-conducteurs de faible dimension et constitue la base

théorique des calculs des structures de sous-bandes.

Lorsqu'on applique le formalisme de la fonction enveloppe a des systemes
semiconducteurs de faible dimension, le théoreme de la masse effective est central. Le but de

ce théoréme est de remplacer le vecteur d'onde, disons k;, dans I’Hamiltonien en utilisant la

masse effective d’un semi-conducteur et en utilisant I'opérateur différentiel —|a—, dans
z

I’Hamiltonien perturbé, pour chercher une solution pour les fonctions enveloppe. La
perturbation peut étre un puits quantique, une barriére, une impureté, une excitation extérieure
ou un super-réseau. En éecrivant la perturbation comme V(r), et la fonction enveloppe comme
Fi(r) pour la i*™ bande, nous devons résoudre une équation différentielle du second ordre pour

obtenir les niveaux d'énergie :

(_ L +V(r)J F(r)=EF () 1.22)

Le semi-conducteur en volume non perturbé peut servir au cas limite du théoréme de la

masse effective. Par exemple, pour une seule bande parabolique d'énergie sous la forme de

21,2
E(k) = Z k* , I'équation de Schrodinger pour la fonction enveloppe devient :
m
thZ
——— |F(r)=EF(r 1.23
B Jrie)- ) 1.29

La relation de dispersion d'un électron dans le cristal n'est pas la méme pour un électron

en espace libre. Donc m* est généralement différente de la masse de I'électron en espace libre.

-1
. [10E
= [h_z 8r’<2] (1.24)

Dans une condition aux limites périodiques, cette équation donne directement la solution

1 . n’k® . 1 : ) .
F(r) = ——e™" et ’énergie E(k) = —, ou le coefficient — est introduit pour normaliser la
" a " am o
fonction d'onde. La fonction d'onde totale est :
w(r)=F(rJ,, () (1.25)
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Ou U, (r) la fonction de base du bord de la bande. On peut voir dans ce théoréme la masse

effective est explicitement utilisée dans I'équation de Schrodinger. Les vecteurs d'ondes dans

les directions de confinement sont remplaces par I'opérateur dlfferentlel(—la—j, ou r est la
r

coordonnée dans la direction de confinement, puis les énergies et les fonctions enveloppes sont
résolues. Par exemple, dans une boite quantique cubique, de c6té Lx= Ly= L= L, I'équation de

la fonction enveloppe est la suivante :

n* 0° 0° 0o?
-— + + +VIX Y, Z2) [Fonk XY Z) =K Fank (XY, Z 1.26
e o 2 o )= By P v) 029
Ou m, n, k marguent les sous-bandes en raison du confinement dans les directions x, y et z. Si

la fonction enveloppe Fmnk(X, Y, z) est résolue, la fonction d'onde totale est donnée par :
w(r)=F, . (xy,z)exp(ikr) (1.27)

Et I’énergie est donnée par :

2_2
hr

E=E, . =M +n"+ kz)—Zm*L2 (1.28)

Avec m, n et k sont des entiers.

1.7.4. Approche variationnelle

Dans de nombreux cas, si I'expression analytique des fonctions des ondes est disponible,
la détermination des propriétés d'un systeme quantique devient trés pratique. La méthode
variationnelle est une approche qui peut étre utilisee pour estimer I'énergie de I'etat
fondamental. Maintenant, nous reprenons briévement le principe de la méthode variationnelle.

La fonction d'onde de I'état de base, y doit satisfaire a I'équation de Schrodinger :

Hy =Ey (1.29)

Pour déterminer les niveaux énergétiques d’une particule dans un potentiel donné, il faut
donner une résolution analytique de I’équation de Schrodinger, ce qui est tres difficile. Pour
cela, nous examinons une approximation des valeurs propres par la méthode variationnelle dite
de Ritz [28,29]. Il y a un tres grand nombre de travaux qui ont été faits avec la méthode

variationnelle. Leurs résultats étaient trés satisfaisants et en bon accord avec les résultats
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expérimentaux. Cette méthode est basée sur la détermination de 1’énergic fondamentale

(yH)

=S )

, ou ‘yx) est un état arbitraire de la particule.
Le choix de la fonction d’essai est un parameétre trés important pour que la méthode

variationnelle soit convenable pour décrire les propriétés d’un systéme quantique.

Dans cette méthode, on pourrait essayer toutes les fonctions d'onde pour
identifier celle de I'état fondamental, mais malheureusement ce procedé n'est pas réaliste.
Cependant, on peut se contenter d'explorer une région limitée de I'espace des fonctions d'onde
au moyen d'une fonction test qui doit respecter les conditions aux limites (et toute autre
contrainte physique) et représenter au mieux le systeme physique considéré. C’est pour cela la
fonction choisie doit étre normalisée et dépend d’un ou plusieurs parametres libres. Alors le but
principal de I’approche variationnelle est de déterminer ces paramétres libres, en prenant o
comme parametre variationnelle, qui minimise la valeur du fonctionnel afin de trouver la

configuration d'énergie minimale.

— J.l//*(a, rHy (a,r)
“ | Jv'(@ny(ar)

1.8. Les excitons dans les semi-conducteurs nanocristallins

(1.30)

Aux basses températures, un semiconducteur possede une bande de conduction vide

d’¢électrons, et une bande de valence saturée. L’excitation avec un photon dont I’énergie est au

moins égale a I’énergie de gap, permet d’amener un ¢lectron, de vecteur d’onde k donné, dans
la bande de conduction, entrainant la création d’un état inoccupé dans la bande de valence. Cette

vacance est effectivement traitée comme I’apparition d’une particule de charge positive et de

vecteur d’onde —k appelée trou. L électron et le trou formant un couple de deux particules de
charges opposées, peuvent, par interaction coulombienne, former un état 1i¢ d’énergie inférieure
a I’énergie Eg de la bande interdite (I’énergie du haut de la bande de valence est prise comme
zéro des énergies) appelé exciton. L’énergie et la fonction d’onde enveloppe de 1’exciton sont

solutions de I’équation suivante :

~ hZ vz_ ?;12 2
2m, °

e

Vﬁ 1 e

2m, " ey 11 v ()= By (in) (1.31)
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Les termes de I’Hamiltonien correspondent respectivement aux opérateurs énergie
cinétique de I’électron et du trou, de position T, etr, , et a I’opérateur interaction coulombienne ;
g, est la permittivité électrique du vide.

L’¢énergie de liaison du 1° niveau est obtenue en remplacant la masse effective de

I'électron par la masse réduite du systéme (e-h) et la constante diélectrique statique ¢, par la

constante diélectrique dynamique ¢,¢, . Cette énergie permet de définir le rayon de Bohr ag de

2
: L . . . e
I’exciton (L’énergie de liaison est donnée dans le modele de Bohr par— (Z—J , ag vaut donc :
re

(hjz
5 I
_\27 (1.32)

pe’

B

Ou i représente la masse réduite de I’exciton :

t_1.1 (1.33)
lu me n’]h

m;, et m;, sont respectivement les masses effectives de 1’électron et du trou.

La réduction de la taille du semiconducteur conduit ’exciton a un état de confinement.
Les effets seront plus ou moins importants suivant la taille du nanocristal considéré. Le rayon
de Bohr étant la longueur de référence.
L’exciton confiné subit deux potentiels [30] :
- L’interaction coulombienne, qui lie les deux particules qui le forment. Elle est caractérisée par
I’énergie de liaison.
- Le puits de potentiel.

Différents régimes de confinement existent selon 1’importance de ces potentiels qui
dépendent de la taille du nanocristal, de la constante diélectrique et des masses effectives que

I’on trouve dans 1’expression du rayon de Bohr de I’exciton.

1.8.1. Confinement fort R<as

C’est le cas ou le confinement du puits est prépondérant. Le puits dissocie la paire
électron-trou et quantifie les mouvements des deux particules séparément. Les énergies des
premieres transitions sont données par la relation [31] :

, hir?
2R%u

E, =E, +n (1.34)
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1.8.2. Confinement faible R>ag

C’est un cas proche de celui du cristal massif, ou les effets dus au puits sont faibles.

L’¢énergie de I’exciton s’écrit :

2_2 21 2
E, = E, —izh—f+h K
n? 2R%u  2M
(1.35)

Ou M =m; +m, estlamasse totale de I’exciton.

1.8.3. Confinement intermédiaire ase>R>agn

ag, et ag, sontrespectivement les rayons de Bohr de 1’¢électron et du trou, ils représentent

leur extension spatiale. Les deux porteurs ne sont pas confinés de la méme fagon. L’énergie
cinétique de 1’électron est plus grande que celle du trou ; il se déplace donc plus rapidement.
Le trou se localise plutot au centre du nanocristal. L’énergie de la premiére transition s’écrit
[31]:

n’r?  1.8e?

2R’ &R

E=E, + (1.36)

Dans cette équation, Eq est le gap du matériau massif. Le deuxieme terme correspond au
confinement quantique d'un puits de potentiel sphérique. Le troisiéme terme, dit d'attraction
coulombienne, comporte la permittivité diélectrique relative du matériau ¢ ainsi que celle du
vide (£,= 8.854.107*2F/m).

1.9. Etat d’un électron lié a une impureté ionisée

L'existence inevitable des défauts dans les matériaux semi-conducteurs & un effet negatif
sur les performances des composants optoélectroniques. L’origine des défauts natifs
intrinséques est soit due a un manque steechiométrique, Soit & un traitement thermique ou a des
irradiations. Alors que pour les défauts extrinséques, comme les impuretés, peuvent étre
intentionnellement introduites ou non-intentionnelles due a un processus de traitement
chimique ou physique.

Les propriétés optiques et électriques sont particulierement sensibles a la présence de
I’impureté (donneur ou accepteur) dans les semiconducteurs. L’introduction des impuretés a
pour effet I’apparition d’états localisés dans la bande interdite, modifiant ainsi les propriétés

optiques et de transport des électrons. C’est de cette manicre qu’on a pu fabriquer les premiers
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diodes et transistors qui ont €té la pierre angulaire de la révolution du monde des
télécommunications tel que nous le connaissons actuellement.

Sachant que la nature quantique de I’¢lectron est prédominante dans les boites quantiques,
la présence d’une impureté modifie considérablement leurs propriétés a cause de 1’interaction
coulombienne entre 1’¢lectron et 1’ion impureté. D’autre part, & cause du confinement
géométrique, I’¢électron reste localisé preés de I’ion impureté et 1’énergie de liaison se trouve
ainsi renforcée. Ce raisonnement a pour but d’évaluer 1’effet de la position, de la dimension
géométrique et de la barriere de potentiel, qu’elle soit finie ou infinie, sur I’énergie de liaison.
Bastard [32] a été le premier qui a étudié I’effet des impuretés dans les nanostructures. Il a
montré que I'énergie de liaison d'une impureté dans un puits quantique infiniment profond
augmente lorsque la taille du puits diminue. II a étudié aussi I’effet de la position de I'impureté
dans le puits et il a trouvé que I'énergie de liaison atteint sa valeur maximale lorsque I'impureté
est située au centre du puits. Brown et Spector [33] ont calculé 1’énergie de liaison d’une
impureté confinée pour une barriére finie et infinie et pour une position arbitraire de 1I’impureté.
Porras-Montenegro [34] a déterminé I'énergie de liaison d'une impureté en fonction du rayon
de la structure et de la position de I'impureté. Il a trouvé que dans le cas d'un puits infini,
I'énergie de liaison augmente d’une fagon monotone avec la diminution de la taille de la boite
quantique sphérique. Dans le cas d'un puits fini, I'énergie de liaison augmente avec la
diminution de la taille de la boite et présente un maximum pour un rayon critique. Ses résultats
montrent que dans le cas d’une barriére de potentiel infinie, 1’énergie augmente au fur et a
mesure que le rayon diminue et que dans le cas d’une barriere finie, I’énergie atteint un
maximum puis diminue. Dans les deux cas (barriére finie ou infinie), I’énergie tend vers une
limite correspondant a un atome d’hydrogene 1D.

L’application d’une perturbation extérieure (champ magnetique, champ électrique,
pression hydrostatique...) perturbe les niveaux d’énergie a I’intérieur des bandes, mais c’est
une maniere de localiser et de controler les états quantiques de I’'impureté. L’application d’un
champ magnétique, par exemple, augmente 1’énergie de liaison de 1’¢lectron avec I’impureté
au centre. On trouve que I’application d’un champ magnétique introduit des états
supplémentaires. Ces états sont appelés niveaux de Landau. Récemment, Zounoubi et Zorkani
[35] ont étudié I’influence du champ magnétique sur 1’énergie de liaison et la polarisabilité
d'une impureté donneur peu profonde placée au centre d'un point quantique cylindrique (CQD).
Ils ont constaté que le champ magnétique augmente I'énergie de liaison et reduit fortement la
polarisabilité. Pour des points quantiques larges, les effets d’un champ magnétique fort sont

prédominants. Erdogana [36] a étudié les effets des champs électriques et magnétiques sur la
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polarisation dans des fils a puits quantiques cylindriques GaAs / AlAs. Il a constaté que la
polarisation diminue avec I'augmentation de l'intensité des champs magnétiques. Villamil et
Cabraa [37] ont rapporté un calcul des énergies de liaison et de transition pour une impureté
donneuse peu profonde dans un QWW cylindrique GaAs — GaAlAs en fonction du rayon du
fil, de la position de I'impureté et du champ magnétique appliqué. lls ont montré comment les
confinements geométrique et magnétique entrent en concurrence pour la localisation de la
fonction d'onde porteuse et leurs effets sur la détermination de I'énergie de liaison. Safwan et
Hekmat. [38] ont étudié I'énergie de liaison et la stabilité des excitons chargés dans les points
quantiques cylindriques semi-conducteurs. Les résultats des calculs montrent que I’énergie de
liaison de I’impureté dépend de la position de I’impureté, des parametres structuraux des boites

quantiques couplées tels que le rayon et la taille de la boite.

1.10. Effet des perturbations extérieures
1.10.1. Effet d’un champ magnétique :

L’application d’un champ magnétique intense a une structure quantique modifie les
niveaux d'énergie en introduisant des états supplémentaires. L'application d’un champ
magnétique a un semi-conducteur modifie considérablement ses propriétés électroniques et
optiques. De nombreux phénomenes apparaissent, le plus connu est la quantification des
niveaux énergetiques dans les bandes de conduction et de valence nommés niveaux de Landau.
Cette perturbation du champ magnétique donne 1’apparition a d’autres phénoménes : on trouve,
(i) la résonance cyclotronique qui caractérise les transitions entre les niveaux magnétiques de
la méme bande, (ii) la magnétoabsorption qui caractérise les transitions entre les niveaux de
Landau des bandes de conduction et de valence et (iii) I'effet Zeeman, qui désigne la séparation
d'un niveau atomique d'énergie d'une impureté ou d'une molécule en plusieurs sous-niveaux
distincts.

Dans le cas d'un champ faible, le potentiel Coulombien I'emporte sur les termes dus aux
effets magnétiques. Pour des champs magnétiques intermédiaires, l'effet du potentiel
Coulombien est comparable a celui du champ magnétique et la fonction d'onde enveloppe de
I'impureté, dans son état fondamental, prend la forme d'un ceuf.

L'intensité du champ appliqué est considérée faible dans le cas ou wc < 2R* (R* étant
I'énergie de Rydberg et wc-est la frequence cyclotronique), et forte dans le cas contraire. Pour
mieux comprendre D’effet du champ magnétique sur les nanostructures, nous étudions

I’influence du champ magnétique B sur I’énergie fondamentale d’une impureté donneur de
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masse effective m* et de charge e confinée dans un puit quantique. Nous supposons que
I’impureté est placée au centre, et le champ magnétique est parall¢le a I’axe de croissance (Oz).
Nous considérons que les bandes de conduction des deux matériaux formant le puits et la
barriére sont paraboliques. L’Hamiltonien du systéme s’écrit :

2

2
H - E[mﬁ/xj () (1.37)
2m C er

Le premier terme est I’opérateur d’énergie cinétique en présence du champ magnétique du
potentiel vecteur A, en général p ne commute avec A que Si divA=0 ce qui est réalisé en

choisissant une jauge de coulomb symétrique :

_A':EBAr (1.38)

En tenant compte de la symétrie du systéme, nous pouvons introduire les coordonnées du

systeme en utilisant les unités atomiques, ou 1’unité de longueur est le rayon de Bohr effectif
. h’ e . . me!
(a =——), etcomme unité d'énergie le Rydberg effectif (R = ——-).
me h'e
Dans le cadre des unités réduites, I’'Hamiltonien s’écrit :

2
H = —A—%+YI(X2 +y? )L, +V(r) (1.39)

y est un paramétre sans dimension. Il caractérise le rapport entre I'énergie magnétique et

'z . . 'z , hho eB
I'énergie Coulombienne de I'électron donneur. Il est donné par y = 2R*C , aveC @, =—— est
mc

appelée fréquence cyclotronique. L, est la composante suivant Oz du moment cinétique orbital
de I'électron et V/(r) est le potentiel de confinement.

Pour déterminer les niveaux d'énergie et les fonctions d'ondes associées a I'Hamiltonien
(1.50), il faut trouver une résolution de I'équation de Schrddinger. Ceci est possible avec la
méthode variationnelle de Rietz qui nécessite le choix d’une fonction d’essai contenant des
parameétres variationnelles (comme indiqué dans I-7 [28,29]).

Le comportement d’une impureté donneur dans les systémes nanocristallins en présence
d’un champ magnétique, a fait I'objet a de nombreux travaux [29]. L'ensemble de ces travaux
ont montré que la présence du champ magnétique renforce I'énergie de liaison et provoque une
compétition entre la taille des boites, I'interaction Coulombienne (en fonction de la position de

I’impureté) et le champ magnétique.
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1.10.2. Effet d’un champ électrique

L'Hamiltonien d’un électron (trou) confiné dans un systeme de boites quantiques en
présence d'un champ électrique F paralléle a I'axe de croissance z est donné par I'expression

suivante :

2

H=P_+ers (1.40)
2m

Ou le premier terme est 1’énergie cinétique en absence du champ électrique, e est la charge
élémentaire, le signe + correspond aux électrons, le signe — aux trous. Pour obtenir les niveaux
d'énergie et les fonctions d'onde en présence de champs électrique il faut résoudre I'équation de
Schrodinger selon la géométrie de la nanostructure a considérer (cylindrique,
parallélépipédique, ou sphérique).

Alors I’équation de Schrodinger décrivant 1’état stationnaire d’un électron dans un semi-

conducteur plongé dans un champ électrique est de la forme :

[ p” +er}//(?) —Ey(r) (1.41)
2m

Ou 1//(?) est la fonction enveloppe.
L’intensit¢ du champ électrique influence le mouvement de I’¢lectron le long de la
direction de croissance z, alors 1’électron n’est pas affecté par le champ F suivant les deux

directions Ox et Oy. Ceci nous a permis de trouver des solutions de la fonction enveloppes sous

la forme :
w(r)=exp(ik, x) exp(ik, y)(2) (1.42)
L’équation de Schrodinger se simplifie :
2
—h—*m +eFzp(z) = E,p(2) (1.43)
2m°-  dz
Avec :
hZ
E, =E—— = (K; +K)) (1.44)
2m

On peut transformer 1’équation (1-34) sous une forme standard :

d*p(&)
de?

~&p(£)=0 (1.45)

1

. . L E,\ 2m’eF )3
Avec & est un parametre sans dimensions écrit sous laforme : £=| z "o 2
e

35



Chapitre 1 : Généralités sur les nanomatériaux : du semi-conducteur massif au point quantique

Donc la fonction enveloppe qui satisfait I’équation de Schrodinger est donnée par :
w(r)= Nexp(ik,x+k,y)Ai() (1.46)

A 1 1 2
N est la constante de normalisation qui correspond a (2m” )s /()2 (eF )s (1)s

Ai(&), est la fonction d’Airy [39]. Son expression générale est sous la forme :
Ai(;’)—itrexp i £+u§ du (1.47)
2r =, 3 '

Parmi les effets du champ électrique, on peut citer :

« Diminution des séparations en énergies entre les niveaux de I'électron dans la bande de
conduction et ceux des trous dans la bande de valence, ce qui entraine un déplacement
vers le rouge du spectre d'absorption (Red Shift).

& Reéduction du recouvrement des fonctions d'ondes de I'électron et du trou. Par
conséquent, la force de l'oscillateur qui caractérise I'intensité de la transition optique
diminue.

# Les regles de sélections relatives aux transitions optiques (An,=0), dans les puits
quantiques, ne sont pas respectées puisque le champ électrique mélange les états pairs
et impairs et par conséquent apparition des transitions optiques interdites en absence du
champ.

Ces conséquences sont désignées par effet Stark confiné (Quantum Confined Stark Effect :
QCSE). Cet effet Stark peut étre exploité dans un dispositif électromodulateur, qui par

I'application d'une tension électrique module I'intensité d'un faisceau lumineux.

1.11. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté les propriétés des nanostructures semi-conductrices
ainsi que leurs classifications. Ces matériaux nanostructurés sont obtenus par différentes
méthodes de croissance ouvrant le champ au développement industriel. L’étude des propriétés
optoélectroniques nécessite des méthodes de résolution telles que la méthode de pseudo
potentiel, la méthode K-p des bandes et la méthode variationnelle dans le cadre de
I’approximation de la masse effective. Pour étudier les propriétés des structures de faible
dimension, nous avons choisis la méthode variationnelle dans le cadre de la masse effective qui
est une approximation puissante et adaptable. Aprés une section qui a été consacrée aux

excitons et aussi aux impuretés dans les matériaux massifs et nanocristallins suivie par un survol
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rapide sur les méthodes de croissance les plus utilisées, nous avons cité quelques avantages et

applications scientifiques et technologiques des boites quantiques.
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Chapitre 11 : Effets des perturbations
extérieures sur les états des impuretes
donneurs confinées dans un point
quantique (QD) de forme cubique

Image par microscope électronique & transmission (MET) a hautes résolutions des Tlots de boites
quantiques (QDs) [6].



Chapitre 2 : Effets des perturbations extérieures sur les états des impuretés donneurs confinées dans un
point quantique (QD) de forme cubique

2.1. Introduction

Récemment, un grand effort a été déploye dans le développement de la technologie des
nanofabrications. Cette miniaturisation contribue a I’amélioration des différentes propriétés
physiques des matériaux. Parmi ces nanomatériaux, on trouve les structures semi-conductrices
dont les dimensions sont comparables aux distances interatomiques telles que les points
quantiques (QDs). Les porteurs de charges sont confinés dans ces structures, et leur
déplacement est limité dans les trois directions de 1’espace. Ce confinement quantique
tridimensionnel conduit a la formation de niveaux d’énergie de type atomique (sous-bandes).
Les propriétes optoélectroniques différentes de celles d’un matériau massif, ouvrent le champ

a de nombreuses applications tel que : les cellules solaires, les LEDs, les lasers, etc.

L’existence des impuretés hydrogénées dans les points quantiques est primordiale dans
la révolution des composants électroniques. En effet, les impuretés donnent naissance a des
états électroniques (sous bandes), ce qui facilite le transport électronique et contribue a
I’amélioration des propriétés optiques [1-4]. Dans les points quantiques, 1’électron se déplace
dans un petit espace et reste attaché a I’ion d’impureté. En conséquence, la force effective de
I’interaction de Coulomb entre les ions d'impureté électronique augmente, ce qui conduit a une
amélioration de ’énergie de liaison. Ces avantages permettent de modifier radicalement les
propriétés électroniques et optiques des structures de points quantiques tels que I'énergie de
liaison, la section de photo-ionisation [5], les spectres d'absorption et d'autres propriétés

optiques [6].

Le confinement quantique sur les états d’impureté dans les structures de points quantiques
est un facteur trés important en physique. De plus, I’existence de ces impuretés a 1’intérieur des
perturbations externes tels que le champ magnétique, la pression hydrostatique et la température
conduit a des modifications majeures sur les propriétés électroniques et optiques. Ces
perturbations ont attire beaucoup d'attention de la part des chercheurs du points de vue
expérimentaux et théoriques. En effet, la présence d’un champ magnétique introduit un autre
degré de confinement électronique qui s’ajoute au confinement géométrique. Il rétrécit les
fonctions d'ondes des impuretés et augmente leurs énergies de liaison et par suite modifie
considérablement le spectre d’énergie des porteurs de charges (électrons et trous). Différents
modeles impliquant I'effet du champ magnétique sur les états d'impuretés ont été décrits dans
les régimes du champ fort et du champ faible. La fonction d'onde électronique décrivant I'état

de l'impureté dépend de chaque régime. Pour le régime du champ faible, le potentiel
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Coulombien I'emporte sur le terme magnétique et le modéle parabolique et suffisant pour
décrire les états donneurs. Pour les champs magnétiques intermédiaires, I'effet du potentiel
Coulombien est comparable a I'effet magnétique. Au fur et a mesure que le champ magnétique
augmente, l'effet di au terme diamagnétique devient prépondérant au terme Coulombien et le
modele parabolique des bandes doit céder la place au modéle de la non parabolicité des bandes

surtout pour les semiconducteurs a gap étroit [7].

L’effet de la pression hydrostatique sur les états d'impureté de I'hydrogeéne dans le GaAs
QD a été étudié [8-11]. Récemment, John Peter et al [12] ont étudié I'effet de la pression
hydrostatique et du champ magnétique sur une impureté confinée dans un point quantique. Ils
ont montré que I'énergie de liaison de I'impureté augmente avec la réduction de la taille et en
présence du champ magnétique simultanément. Lefebvre et al [13,14] ont présenté des calculs
théoriques et expérimentaux sur les spectres de photoluminescences (PL) sous I’effet de la
pression et les transitions excitoniques dépendantes de la largeur du puits et de la hauteur de la
barriére dans les systemes a puits quantiques. Leurs résultats ont indiqué que I'augmentation
des masses effectives et la diminution des hauteurs de barriére étaient la principale raison de la
diminution du pic de PL avec des largeurs de puits réduites. Rezaei et al [15] ont étudié I'effet
de la pression hydrostatique et du champ électrique sur I'énergie de liaison et la susceptibilité
diamagnétique des impuretés contenues dans QD. Ils ont constaté que le potentiel de
confinement est réduit et que la zone d'expansion de la fonction de test augmente avec
l'augmentation du champ électrique appliqué, ce qui entraine une diminution de I'énergie de
liaison et une augmentation de la susceptibilité diamagnétique. Messoudi et al [16] ont calculé

la polarisabilité pour un magnéto-donneur peu profond confiné dans un Quantum Box (QB).

L’application de la pression hydrostatique a une influence sur les parameétres physiques
des semi-conducteurs, comme I'énergie de gap, la masse effective, la constante diélectrique, la
vibration du réseau, etc. En effet, une augmentation de la pression entraine une augmentation
presque linéaire de 1’énergie de la liaison du donneur sans altérer la symétrie du systeme
hétérostructurel [17]. En revanche, les effets de la température sur I'état d'impureté des porteurs
de charges confinés dans un point quantique de nanostructure ont été réalisés par certains
auteurs [17-19]. L'énergie de liaison d'une impureté confinée dans un point quantique a base de
GaAs a été rapportée en fonction de la température, par la théorie des perturbations de Rayleigh
Schrodinger du second ordre [17]. Elabsy a étudié I'effet de la température sur I'énergie de
liaison de I'impureté du donneur dans un atome semi-conducteur artificiel [18] et dans un

systeme de points quantiques sphériques [19].

41



Chapitre 2 : Effets des perturbations extérieures sur les états des impuretés donneurs confinées dans un
point quantique (QD) de forme cubique

Dans le présent chapitre, nous présentons une étude théorique sur la polarisabilité d un
magnéto-donneur peu profond situé au centre d’un point quantique GaAs/Ga1xAlxAs cubique,
sous l'action conjointe de la pression hydrostatique, de la température et du champ magnétique.
Les calculs sont effectués a l'aide de la méthode variationnelle dans le cadre de I'approximation
de la masse effective, en tenant compte de la corrélation électron-impureté dans la fonction
d'onde de I'état fondamental et de 1’état excité. Ces reésultats sont utilises pour expliquer le
comportement de la polarisabilité dans les dispositifs de nanostructure en prouvant que

I’énergie de liaison et la polarisabilité sont modifiées sous les contraintes externes.

2.2. Etat d’un électron confiné dans une boite quantique

Vue les fluctuations de taille et de forme, 1’étude expérimentale d’un ensemble de boites
quantiques est un probléme de nature statistique. En effet, les boites quantiques auto-organisées
présentent en plus d’un potentiel de confinement longitudinal plus important, une trés bonne
qualité optique comparable a celle des boites quantiques naturelles. Plusieurs formes sont
utilisées dans la littérature pour modéliser ces boites quantiques (cbne, cone tronqué, lentille,
disque...). La difficulté du calcul dépend fortement de la forme choisie. Dans notre cas, nous
avons choisi la forme cubique qui est une forme tres proche des boites réalisées
expérimentalement [20]. Les boites quantiques de cette forme présentent un fort confinement
suivant les trois directions de 1’espace. Nous adopterons dans notre calcul, le systeme de

coordonnées cartésiennes pour calculer les états électroniques des boites quantiques.

-’ Z

: >V [ H
o )
'I------— ——— -
! L

(@) (b)

(d) (e) (f) )
Figure 2-1 : Divers formes schématiques de BQ (a) nanocristal sphérique (b), (c), (d), (e), (f) et (g) BQ
épitaxiées respectivement parallélépipédique, demi-sphére, cylindrique, cubique, pyramidale tranquée
et conique tranquée. Avec un systeme de coordonnées cartésiennes ou cylindriques ou sphérique.
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2.2.1. Hamiltonien de I’électron

Consideérons le systeme constitué d'un électron lié a une impureté hydrogénoide de type

donneur, confiné a l'intérieur d'une boite cubique. Le mouvement de I'électron en interaction

Coulombienne avec I'impureté placée a la position T, = (i ,yi ,zi) est décrit par I'Hamiltonien :

h* e’
2m go|F — T,

| +V_ . (r) (2.1)

Le premier terme correspond a ’opérateur de 1’énergie cinétique de I’électron, le

deuxiéme terme décrit I’interaction Coulombienne entre 1’électron et I’impureté et le troisieme

terme présente le potentiel de confinement. m* est la masse effective de 1’¢lectron, r et ri sont

respectivement les vecteurs positions de 1’¢lectron et de I’impureté.

Nous supposons que les porteurs de charges sont confinés dans le matériau GaAs par un

potentiel de confinement fini.

Afin de faciliter le calcul numérique, nous avons effectué un dimensionnement en

définissant une unité de longueur et une autre d’énergie (on les appelle unités donneurs). On
note @" (Rayon de Bohr) I’unité de longueur et R (le Rydberg effectif) I’unité de 1’énergie tel
2 * 4

- _ e o pr_ ME
m; a2 27,2 2

avec 7 la constante de Planck (7= 6.582118 eV.s), e la

que : g

charge élementaire et ¢ la constante diélectrique du matériau. Le tableau 2-1 donne quelques
valeurs de ces unités pour quelques matériaux [21].
L’adimensionnement nous a permis de réécrire 1’équation (2.1) sous la forme :

o° o & 2
H :—|:y+y+?j|+vwnf (r)_m (22)

Table 2-1 : Tableau des valeurs du rayon de Bohr effectif et du Rydberg effectif pour quelques semi-
conducteurs.

m%o & E,(eV) a (nm) R™(meV)

GaAs  0.067 13.18 1.424 9.95 5.758

AlAs 0.146 10.06 2.16 355 20.03
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Dans le cadre de I’approximation de la masse effective, les états électroniques
stationnaires liés a 1’électron et leurs énergies associées, sont obtenus en résolvant 1’équation

de Schrodinger Hy = Ey .

2.2.2. Fonction d’onde

Comme 1’équation de Schrodinger associée a 1’Hamiltonien (2.1) ne peut étre resolue
analytiquement, nous avons adopté 1’approche variationnelle qui dépend fortement du choix de
la fonction d’onde représentant au mieux les propriétés physiques du systéeme étudié. Par
conséquent, dans la suite de notre travail, nous allons choisir la fonction d'onde électronique

décrivant I'état fondamental de I'électron lié au donneur comme le produit de la fonction d'onde

2 2 2
X° + z
Y 4

en absence de Il'impureté et du terme exp|— —
P xp[ ( 8b*  8a’

B décrivant l'interaction

Coulombienne, ou a et b sont des parameétres variationnelles que I'on déterminera par la

minimisation de I'énergie du systéme.
La fonction d’onde d’essai choisie est écrite sous la forme :

v, - Ngo(xya(y)co(z)exp{—[xz ty' | ﬂ @3)

—+_
8b? 8a?

N est un facteur de normalisation et a, b sont les parametres variationnelle. Le terme
exponentiel est introduit afin de prendre en compte les interactions de Coulomb entre I’¢lectron

et le donneur ionisé.

L'énergie de I'état fondamental peut étre obtenue en minimisant la valeur moyenne de H

par rapport aux parametres variationnelles a et b :

E — min <‘//0(r)|H|‘//0(r)> (2.4)

ab <(//0(I’)|(//O(I’)>

L’énergie de liaison du donneur est définie comme étant la différence entre I’énergie de

I’¢lectron en absence et en présence de I’impureté.
Eb = Esub —-E (2.5)
Ou E,,, est I’énergie du premier niveau de la bande de conduction qui est calculée sans tenir

compte de I’interaction Coulombienne :
Esub = <l//O|H |l//0>
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7[2 7[2 72'2
Onaura: Eg, :L_2X+L_2y+L_§ (2.6)

L'utilisation d'une fonction d'onde d'essai a parameétre unique n'est certainement pas
adéquate, car elle préserve la symétrie sphérique de la fonction d'onde de type hydrogene et ne
tient pas compte des effets d'anisotropie introduits par le champ magnétique externe, c'est-a-

dire une distorsion dans la direction z et un confinement électronique dans les couches.

2.2.3. Etat de I’électron confiné en présence du champ magnétique

Considérons maintenant que I'électron, de charge —e liée a I’impureté donneur de charge
+e et placé a la position T, = (Xi ,yi ,zi) a I’intérieur de la boite quantique, est soumis a I'action
d'un champ magnétique uniforme (figure 2-2) suivant (Oz). Le mouvement de cet électron est

décrit par I'Hamiltonien suivant :
2 2
1 e~ e
H=—+|p+=-A| —————+V_(F 2.7
2m [p c j &o|r - /(7) @7

Ou m* est la masse effective, g est la constante diélectrique statique et A est le potentiel

vecteur associé au champ magnétique B et qui S'exprime dans la jauge symétrique par :
A: _ﬂ1%1
2 2

L'expression de I'Hamiltonien (2.7) en cordonnée cartésiennes se simplifie en utilisant les unités

réduites a :

2 72 2 ,\,2 -
2 2 2 +7LZ (XY )+Vconf r (28)
YO +(y=y,) +(2-2) a ")

Ou le premier terme désigne I'énergie cinétique de I'électron, le second terme décrit l'interaction

H=—(Vi+V}+V2)-

Coulombienne entre I'électron de charge —e et I'impureté de charge +e place a la distance ri, le
troisieme terme décrit le couplage entre le champ magnétique et le moment magnétique orbital,

ou L. est la composante suivant Oz du moment cinétique orbital de I'électron, et » est la

h : X
—, qul est un parametre sans

fréquence cyclotronique effective définie par : y=——-
2m cRg

dimension, et qui mesure l'intensité du champ magnétique. Le dernier terme représente le

potentiel de confinement géométrique qu'on suppose de profondeur finie :
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Lx LV Lz
0 |x|£?,|y|s7,|z|s?

V(r) = (2.9)

V, Ailleurs

Lx, Ly et L, sont les dimensions de la boite quantique respectivement dans les directions X, y
et z.
Vo : potentiel résulte de la discontinuité des bandes entre le matériau formant la nanostructure

et le matériau barriére.

Ce cas de puits de profondeur finie a été traité théoriquement et montre qu’il en résulte
un abaissement de 1’énergie de confinement des niveaux d’énergie de 1’¢électron par rapport au

cas du potentiel infini sans conséquence physique notable [22-23].

2.3. Approche théorique

Le probleme auquel nous nous sommes intéressées dans ce chapitre, est un systéeme
composé d’un électron lié a une impureté donneur confinée a I’intérieur d’une boite quantique
de GaAs a barriere de potentiel de confinement de hauteur finie. Le mouvement de 1’¢électron
en interaction coulombienne avec I’impureté hydrogénoide placée a la position T, = (i ,yi ,zi) et
confinée dans les trois directions de 1’espace est décrit dans le cadre de I’approximation de la

masse effective par I’Hamiltonien décrit dans 1’équation (2.8).

Notre systéme est soumis & un champ magnétique B (0,0,B) dirigé suivant I'axe z.

|

Figure 2-2 : Schéma d'un point quantique cubique avec une impureté de donneur située au centre.
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Vu I’existence du potentiel coulombien dans 1’équation précédente, I’Hamiltonien H ne
peut étre séparable. Nous avons ainsi utilisé la méthode variationnelle pour résoudre le
probleme. En tenant compte du confinement électronique dans les trois directions de la boite

quantique, nous avons choisi une fonction d’onde d’essai sous la forme décrit par 1’équation

(2.3).

A exp(K,,x) X< — L?
L L
Avec : p(x)=1cos(K,x) —?XSXS?X (2.10)
A exp(—K,,x) xz%

Ou a et b sont les paramétres variationnelles obtenus par la minimisation de 1’énergie

<z//O|H|gu0> et N est une constante de normalisation donnée par :

1

o B

2m,(V, -E,)
N

2m, E,
hZ

Les parametres Kix, Kox et Ax sont déterminés a l'aide des conditions aux limites

K, = ot K, = (2.12)

appropriées de conservation de courant pour les fonctions d'onde aux interfaces et doivent

satisfaire aux relations suivantes :

[ Vo mg
tan y/2my -1
ok Eyx 8b2 2md [m; J

et Jexp( 21

Les fonctions ¢(y) et

z) sont exprimées de la méme maniere en remplacant x par y et z
respectivement.
m;, sont respectivement la masse effective de 1’électron dans la boite quantique et dans la

barriére.

m, (0)=0.067 m, dans GaAs
m;, (0) = (2.13)
db .
m; (0) = (0.067 +0.083x) m, dans Ga,_ Al As
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Comme indiqué précédemment, I’énergie de liaison Ep de I’'impureté a 1’état fondamental est

définie comme suit :

2 2 2
T T

T
E, =?+F+L——m|n<l//o|H|t//o> (2.14)

X z

Apres intégration sur X, y et z I’énergie correspondante est donnée par :

E(a,b)=(w,|H|w,) =E, +E, +E, (2.15)

Avec: E =E,+E +E,

2
E, = K n 12_ 7[2 Fl(b’Lx) _ 14F2(b7|—x) (2.16)
L 4b*  2b® L,F,(b,L,) 16b* F,(b,L,)

X

E1y est exprimee de la méme maniere.

2
P 1 7 Flal,) 1 1
E =| = - A e P00 F(aL)|lx—— 2.17
1z ( J +4 2 [2&2 L 16a4 Z(a Z)jXFO(a L) ( )

z 17z

wFstbL (t.b,L, F,(ta,L,)
2
0

ST ROLIRDLRGEL) (219)
_ 7_2 FZ (b’ Lx) F2 (b’ Ly)
ah 4 (Fo(b! Lx)+ Fo(b' Ly) 239

Ou les intégrales Fo, F1, F2 et F3 sont données par :

L

o fe{gjo] (2]

sl (2] (3]

L

F,(a,L)= j). z° cosz(%j exp {— [Z_Zaj }dz
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L

F(a,Lt)= chosz [ZLZJ exp {— [Z_Za) L+ 4a2t)}dz

& Susceptibilité diamagnétique

Le diamagnétisme est associe a la tendance des charges électriques a former écran entre
I’intérieur d’un corps et le champ magnétique appliqué, et donc a générer un champ magnétique
opposé au champ extérieur. L’origine du diamagnétisme est un phénoméne quantique
(Quantification de Landau), pouvant étre expliqué par la modification du mouvement orbital

des électrons autour du noyau atomique.

Le traitement habituel du diamagnétisme des atomes et des ions utilise le théoréme de
Larmor : sous I’action lente d’un champ magnétique, le mouvement des électrons autour d’un
noyau repéré par rapport au systeme de référence de rotation, sera le méme que le mouvement
initial dans le systéme au repos avant I’application du champ. L’application d’un champ
magnétique provoque un courant fini autour du noyau, ce courant est équivalent a un moment

magnétique. La direction du moment est opposée a celle du champ appliqué.

La susceptibilité diamagnétique y,, d’une impureté donneur localisée dans un point

quantique, dans I’unité atomique (a.u) est donnée par [24] :

- r—r .
K =6 £,C°

- —=\2
Avec c est la vitesse de la lumiére dans le vide et <(r - ri) > est la valeur moyenne du carré de

la distance entre 1’électron et le noyau, qui est calculée par :

)T v e

Ou les intégrales lix, l1z, I3x et 13, sont données par :

_ % 2 _(X_Xi)2
le—jo cos (lex)epo e de
I :J'szxzcosz(K X)exp _(x-x) dx
3x 0 1x 4b2
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a

l, = LLZ cos’ (K, z)exp K—(Z;—Zz')zﬂ dz

a

I, = J.OLZ 2° cos® (Klzz)exp[(—(Z;—Z;)ZH dz

& Polarisabilité d’une impureté donneur confinée dans une boite quantique

a) Rappel de quelques résultats expérimentaux

Les propriétés électriques des diélectriques peuvent s’interpréter a 1’échelle
macroscopique par I’apparition dans tout volume (initialement neutre) soumis a un champ
¢lectrique d’un moment dipolaire électrique. C’est le phénomene de polarisation. Il correspond
a des modifications dans la répartition des charges liées qui constituent les groupements stables
de la matiere (atomes, molécules, ions), modifications dues aux déformations ou réorientations
de ces groupements : de fait, sous I’effet d’un champ électrique le barycentre des charges
positives et celui des charges négatives, initialement confondus, se séparent, formant ainsi des
dipdles électriques. En revanche, au niveau microscopique, la polarisation est liée au champ

électrique local dans le matériau semi-conducteur par la relation :

P=NeaE (2.22)

loc

Ou N étant la concentration de dipbles par unité de volume, o la polarisabilité globale du

matériau et E, . le champ électrique local.

loc

A Polarisabilité

@ ot
e ——
3 A > ’
L1 F——
I'I -
10° 10° 10° 10" 10" " 10"

Fréquence (Hz)

Figure 2-3 : Evolution de la polarisabilité en fonction de la fréquence.
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La polarisabilité globale d’un matériau diélectrique en fonction de la fréquence est
représentée schématiquement sur la figure 2-3. Cette figure montre que la polarisabilité résulte
de plusieurs processus : des processus lents (résultant du déplacement thermiquement activé
d’ions ou réorientation de dipoles) et des processus rapides (les plus rapides impliquant
seulement les nuages électroniques). Plusieurs auteurs [25-29] ont déterminé la constante
diélectrique des semi-conducteurs, par des mesures de magnetocapacitance a basse fréquence,
en fonction de la concentration des donneurs Np. Ils ont déduit la polarisabilité des donneurs
en ajustant leurs données expérimentales avec 1’expression de Clausius Mossoti [30]. Au-dela
d’une certaine valeur limite de la concentration Np, la constante diélectrique diverge
exponentiellement. La figure 2-4 montre un exemple pour le Si. Dans ce cas le phénomeéne se

passe pour une concentration des donneurs Np=4.10'8 cm= [29].

Le tableau 2-1 donne des résultats expérimentaux de la polarisabilité pour quelques
impuretés dans le Si et le Ge. Nous pouvons dire que la polarisabilité dépend de la nature

chimique de I'impureté et permet donc d’identifier le type d’impureté dans les semi-

conducteurs.
& .

@] I|

/!

e-1 _ % N
= D
_ e+2 3
///
) \ _
10v 1018 Np(cm3)

Figure 2-4 : L’évolution de la constante di¢lectrique en fonction de la concentration des donneurs de Si
[29].

Table 2-2 : Valeurs expérimentales de la polarisabilité des donneurs dans le Si [26] et le Ge [28].

Cristal Sj Ge
Impureté Sh P As Sh
Qoxp (10543) 3.1+0.3 2.4+0.4 1.0£0.1 68+15
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b) Etude théorique
La polarisabilité d'une impureté donneur est calculée a partir de I'expression du moment

dipolaire qui est définie par [31] :
P= _e(<?>f¢0 _<F>f:0) (2.23)

ea F . N . e —
Avec: f = = est le parametre sans dimension qui caractérise I'intensité du champ électrique.

La polarisabilité d'un donneur de magnéto peu profond est donnée par :
P
a=— 2.24
= (2.24)

Aprés le calcul nous obtenons pour la polarisabilité d'un donneur de magnéto peu profond

I'expression suivante :

(2.25)

« Effet de la pression hydrostatique

L’application de la pression hydrostatique (P) affecte les parametres des semi-
conducteurs comme I'énergie de gap, la masse effective et la constante diélectrique. En effet,
une augmentation de la pression entraine une augmentation presque linéaire de la liaison au

donneur sans altérer la symétrie du systeme hétérostructurel.

La variation de la constante diélectrique du GaAs sous 1’effet de la pression a T=300K
est donnée par [32] :
£(P) =13.18-0.088P (2.26)

La masse effective de 1’¢électron dans la boite quantique et dans la barriére en fonction de

la pression appliquée sont exprimés par :
Mg o (P) = Mg (0) &Xp(0.078P) (2.27)

La densité de probabilité est tres importante dans la région de la boite quantique, donc les
porteurs de charge sont confinés dans la boite (GaAs). Ainsi, une barriére de potentiel finie

constitue une bonne approximation dans cette situation :
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0 Kt pyc o) < O
V(r.P)= 2 2 2 (2.28)
Vo (P) Ailleurs
Avec [32] : Vo(P)=0.685 AEg4(x,P)

La différence totale de la bande interdite entre GaAs et GaixAlxAs en fonction de la

concentration x d'aluminium est donnée par [32] :
AE, (X, P) = AE, (x) +PD(x) (2.29)

Et
AE (x) =1.155% +0.37x°

D(x) est le coefficient de pression de la bande interdite, donné par [32] :

D(x) =[-(1.3x10~3)x] (ev/ Kbar)

Nous notons que dans I’ensemble de ces paramétres, la pression P est exprimée en GPa.

% Effet de la température

Les effets de la température sur I'état d'impureté des porteurs de charges confinés dans un
point quantique de nanostructure ont été réalisés par certains auteurs [17-19]. L application de
la température peut modifier les paramétres réduits des systemes tels que la constante
diélectrique, la masse effective de I’¢électron et I’énergie de gap. Leurs expressions peuvent bien

étre décrite par les relations suivantes [38-39] :

12,74 exp[9,4x10°5(T —75,6)] T < 200K
g,(T)= (2.30)
1318 exp[20,4x10°°(T —300)] T - 200K
La constante diélectrique de Gai-xAlxAs est donnée par [39] :
g,(x,T)=¢,(T)-312x (2.31)

Pour la boite quantique de GaAs, la masse effective de conduction parabolique est déterminée

a partir de I'expression [40-41] :
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mg (T) = o (2.32)
1+ Eg FZ + !
Eq(T) Eg(T)+4g
La masse effective de conduction de Gai-xAlxAs est donnée par :
m, (T)=m; (T )+0,083xm, (2.33)

Avec Eg =7,51 eV est I’énergie de la bande interdite au centre de la zone de Brillouin I'.
Apg = 0,341 eV est le decalage di aux interactions spin-orbite. En fonction de la température,
E, peut étre exprimée en eV par la relation [42] :

(5.405x10 )T 2

El(T)=1519- T+ 200

(eV) (2.34)

2.4. Résultats numeériques et discussions

Dans ce paragraphe, nous présentons une analyse des resultats obtenus par notre modéle
théorique. Le cas d'illustration est la boite quantique de forme cubique a base de GaAs entouree
par GaixAlxAs. On fixe la concentration de 1’aluminium & 30%. En présence d’un champ
magnétique uniforme le long de la direction z et sous différentes excitations extérieures
(pression, température). Les parameétres utilisés lors du calcul numérique sont mentionnés dans
le tableau (2-1).

2.4.1. Effet de la pression hydrostatique :

a) Energie de liaison Ep :

Tout d'abord, nous commencons par étudier I'impureté en absence du champ magnétique
(y = 0). La figure 2-5 présente la variation de 1’énergie de liaison Ep d'une impureté donneur
dans une boite quantique cubique de GaAs/GaixAlxAs (QD) en fonction de la largeur de la
boite (L), pour quatre valeurs représentatives de la pression hydrostatique P=0, 1, 2 et 4 GPa.

On prend pour la teneur en aluminium les deux cas x=15% et 30%.

Nous remarquons que le maximum de I’énergie de liaison Ep est obtenu lorsque le
confinement géométrique est tres fort (L= 0,5a*) puis, I'énergie de liaison subit une diminution
rapide et atteint sa valeur la plus basse avec I’augmentation de la dimension de la boite. Cette
figure montre également que I’énergie de liaison du donneur augmente lorsque la pression
hydrostatique P augmente pour toute largeur de la boite et pour les deux cas de teneur en

54



Chapitre 2 : Effets des perturbations extérieures sur les états des impuretés donneurs confinées dans un
point quantique (QD) de forme cubique

aluminium. Ces évolutions sont dues au fait que I'électron est fortement localisé dans le QD
avec l'augmentation de la pression hydrostatique. Ainsi, la distance relative entre I'électron et
I'impureté est réduite lorsque le confinement est fort suite a une augmentation de la pression
hydrostatique. De plus, nous pouvons observer que les effets de la pression hydrostatique sont
négligeables dans les boites quantiques de petites tailles.

Pour mieux comprendre I’effet de la pression hydrostatique sur 1’énergie de liaison, nous
avons traceé Ep en fonction de la pression comme indiqué dans la figure 2-6. Nous remarquons
que Ep augmente au fur et a mesure que la pression augmente, pour les trois cas de la taille de
la boite (L=0.5a*, a* et 1.5a*). Ceci peut étre expliqué que la diminution de la largeur L évolue
progressivement avec la pression hydrostatique. Ainsi, I'interaction de Coulomb entre I'électron

et I'impureté augmente ce qui entraine une évolution de I'énergie de liaison du donneur.

5,53
x=0.30
5,52 = = x=0.15
~ 551 - =4GPa
x P=2GPa
c
5,50 -] _
.8 =1GPa
G ]
© 549
©
2L
o _ \ _
g %7, N P=2GPa  p_1gps P=0GP3
c 17 N\
| % N
5,47 -]
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Figure 2-5 : Variation de I'énergie de liaison d’une impureté donneur confinée dans une boite quantique
cubique sous la pression hydrostatique pour différentes valeurs de la concentration d'aluminium x= 0,15
et x=0,3.
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Figure 2-6 : Variation de I'énergie de liaison d’une impureté donneur confinée dans une boite quantique

*

. . . . el a «
cubique en fonction de la pression hydrostatique, pour différentes valeurs de la largeurs L (7, a et
3 *

—a ).
> )

b) Susceptibilité diamagnétique y,;,

Nous avons calculé la susceptibilité diamagnétique d'un magnéto-donneur placé au centre
de la boite quantique (QB) et nous avons évalué I'influence de la pression hydrostatique et du
champ magnétique. Dans la figure 2-8, nous avons présenté la variation de la susceptibilité
diamagnétique y,,, en fonction de la largeur de la boite quantique L pour différentes valeurs
de la pression hydrostatique (P=0, 1, 2, et 4GPa). Nous observons que la valeur absolue de la

susceptibilité diamagnétique | ;(dia| augmente avec l'augmentation de la largeur de la boite.

L'effet de la pression hydrostatique est tres important pour les boites quantiques de grandes
tailles et devient moins influencant pour les petits QD. Pour les grandes boites quantiques,

lorsque la pression hydrostatique augmente, la valeur absolue de la susceptibilité diamagnétique

-  —=\2
diminue. Ceci peut étre di a la localisation de la fonction d’onde, et donc la valeur <(r - ri) >

diminue avec l'augmentation de la pression, ce qui conduit a modifier la valeur de la

susceptibilité diamagnétique | 4| (Eq.2.21).
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Nous remarquons dans le tableau 2-3 que les expressions m"(P) et &(P) augmentent et

par consequent |;(dia|diminue avec l'augmentation de la pression. Nos résultats sont en accord

avec ceux trouvés par [15,33].

Tableau 2-3 : Variation de la masse effective, la constante diélectrique, du rayon de Bohr effectif, du
Rydberg effectif et de la hauteur de barriére potentielle sous I’effet de la pression hydrostatique.

GaixAlAs
P GaAs X=0.1 X=0.3
Gpa) Ms(P) R* m: (P) ve | Mm(P)

m, |&(P) | aA) (mev) Vo (meV) m, @P) | mevy | Mo | &)
0 15.830 | 13.18 | 110.2 | 4.96 | 214.2556 | 15.8383 | 12.868 | 328.443 | 15.855 [12.244
1 14.867 | 12.95 | 101.93 | 5.43 | 213.6235 | 14.8753 | 12.638 | 329.073 [14.8925 [12.014
2 14.090 | 12.73 | 93.02 | 5.95 | 213.6200 | 14.0983 | 12.418 |327.8089 [14.1154 11.794
3 13.448 | 1251 | 85.46 | 6.53 | 213.2512 | 14.4563 | 12.198 |327.8081 ({13.4732 [11.574
4 12914 | 1229 | 78,51 | 7.15 | 213.1145 | 12.9223 | 11.978 |327.8074 {12.9391 11.362
5 12.468 | 12.08 | 72.12 | 7.84 | 212.9854 | 12.4763 | 11.768 |326.6151 |12.4932 [11.151

Pour étudier I’effet du champ magnétique sur la susceptibilité diamagnétique, nous avons
présenté dans la figure 2-9, la variation de la susceptibilité diamagnétique y,, en fonction de
I’intensité du champ magnétique, pour différentes valeurs de la largeur L(a*) de la boite
quantique. Nous remarquons que la valeur absolue de la susceptibilité diamagnétique |;(dia|
augmente a mesure que la largeur de la boite augmente. Pour les petits QB (L=1a* et L=1,25a*),

I'effet du champ magnétique est négligeable et devient plus prononcé pour les grands QB (L=2

a* et L=3 a*). Lorsque le champ magnétique augmente, la valeur absolue de la susceptibilité

diamagnétique |;(dia| diminue. C'est peut étre expliqué par I'effet du confinement plus fort de
I’intensité du champ magnétique et au confinement spatial (géométrique).
Pratiqguement, ceci est expliqué par le fait que le diamagnétisme est la tendance a former

un écran pour s’opposer au champ appliqué. Alors, lorsque le confinement est trés fort,

I’impureté s’approche de la surface, ce qui traduit 1’augmentation de la susceptibilité

diamagnétique | ;(dia| en valeur absolue (I’impureté est trés proche du champ magnétique).
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La figure 2-10, présente la variation de la susceptibilité diamagnétique en fonction de la
largeur de la boite pour différentes valeurs de la pression hydrostatique et sous la présence du
champ magnétique appliqué (y=2). Il semble que la valeur absolue de la susceptibilité

diamagnétique augmente au fur et a mesure que la largeur L augmente, ainsi nous remarquons

que la variation de |;(dia| en fonction de la pression hydrostatique est faible pour les petites boites

quantiques en raison de la domination du confinement géometrique. En revanche, pour les
grandes boites quantiques, il est clair que le confinement géométrique induit par un champ
magnétique est dominant est la fonction d'onde est plus concentrée autour de I'impureté. Nos
résultats montrent que pour les grandes boites quantiques, l'effet des deux perturbations

externes semble prendre part également, ce qui est conduit a un confinement fort et une

diminution plus impressionnante de la valeur absolue de la susceptibilité diamagnétique |, -

Ces comportements peuvent étre interprétés par le fait que la pression hydrostatique tire en bas

les niveaux électroniques sous-bandes et réduit considérablement la distance donneur-électron

~ 2
<(r - ri) > ce qui provoque une forte localisation de la densité électronique prés du donneur

ionisé et réduit I’expansion de 1’orbitale atomique. Par conséquent, I'interaction coulombienne
devient plus importante. Des comportements similaires ont été observés dans le cas d’une boite

quantique spherique [34-35].

D’aprés les résultats obtenus, on suggére que dans les nanostructures de faibles
dimensions, le facteur de confinement géomeétrique peut se réaliser soit par la réduction de la
taille de la boite quantique, ou encore par I’effet de I’excitation extérieure telle que la pression
hydrostatique et le champ magnétique. Cet effet permet de prévoir le comportement des
impuretés, pendant la realisation des dispositifs optoélectroniques. Nos résultats sont en accord

avec les réferences [36-37].
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Figure 2-8 : Variation de la susceptibilité diamagnétique y,;, en fonction du champ magnétique, pour
différentes valeurs de la largeur de la boite.
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Figure 2-9 : Susceptibilité diamagnétique en fonction de la longueur de la boTte cubique pour différentes
valeurs de la pression hydrostatique P =0, 1, 2, 3 et 4GPa sous l'influence du champ magnétique (y=2).

c) Polarisabilité d’un magnéto-donneur :

Les propriétés optiques et électroniques des matériaux semi-conducteurs subissent des
changements importants sous la pression hydrostatique. Alors nous avons calculé la
polarisabilité d'un magnéto-donneur placé au centre d’une boite quantique cubique (QB)
(équation2.26) et nous avons évalué l'influence de la pression hydrostatique, du champ
magnétique et de la taille de la boite cubique. Dans la figure 2-11, nous présentons la
polarisabilité d'une impureté donneur en fonction de la largeur de la boite cubique pour
différentes valeurs de la pression hydrostatique (P=0, 1, 2, 3, et 4GPa). La polarisabilité
augmente avec l'augmentation de la taille de la boite quantique, ceci peut étre dd a la
décompression de la fonction d'onde. De plus, la polarisabilité¢ diminue lorsque nous
augmentons la pression hydrostatique. L’effet de la pression hydrostatique est négligeable pour
QD de petites tailles (L<1.5a*), car I'effet du confinement géométrique est prédominant et

devient plus significatif pour les QD de grandes tailles (L >2a*).

Dans la figure 2-12, nous présentons la variation de la polarisabilité en fonction du champ
magnétique fort y? pour trois valeurs représentatives de la largeur de la boite. Nous avons noté
que la polarisabilité subit une diminution rapide au fur et a mesure que I’intensité du champ

magnétique augmente, et cet effet est tres remarquable pour les boites quantiques de grande

tailles (L=5a* et L=4a*). Lorsqu’on applique un champ magnétique B, la polarisabilité

60



Chapitre 2 : Effets des perturbations extérieures sur les états des impuretés donneurs confinées dans un
point quantique (QD) de forme cubique

diminue rapidement pour les différentes tailles de la BQ. Mais dés que le champ B devient trés

intense ( >8), la polarisabilité diminue lentement.

Dans la figure 2-13, nous avons présenté la variation de la polarisabilité en fonction de la
pression hydrostatique en absence et en présence d'un champ magnétique fort (y =3) (B=20T)
pour des BQ de différentes tailles. Cette figure montre une certaine concurrence entre le
confinement géométrique, le champ magnétique et I’effet de la pression hydrostatique. Nous
remarquons que la polarisabilité pour les petites QB est indépendante de 1’effet simultané de la
pression hydrostatique et du champ magnétique et devient sensible pour ces deux parameétres
pour les BQ de grandes tailles, ce qui refléte le confinement supplémentaire di a I'application
de la pression et du champ magnétique. Nous pouvons analyser ce comportement, par deux
effets : la réduction de la fonction d'onde qui devient plus compressées dans la boite, et
I’augmentation de I'énergie de liaison qui réduit la polarisabilité. Nos résultats sont en bon
accord avec Sali et al [44] et Safarpour et al [45].
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Figure 2-10 : Polarisabilité d’une impureté de type donneur dans une boite quantique cubique en
fonction de la largeur L de la boite quantique, pour différentes valeurs de la pression hydrostatique (P=0,
1, 2, 3 et 4 GPa).
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Figure 2-11 : Polarisabilité d’une impureté de type donneur confinée dans une boite quantique cubique
en fonction de I’intensité du champ magnétique vy, pour différentes valeurs de la largeur (L=3, 4 et 5a*).
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Figure 2-12 : Variation de la polarisabilitt d’une impureté donneur en fonction de la pression

hydrostatique en présence et en l'absence du champ magnétique pour des BQ de différents tailles.
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2.4.2. Effet de la température

Les différents parametres utilisés dans les calculs sont indiqués dans le tableau 2-4.

Les résultats sont présentés en unités atomiques réduites.

Tableau 2-4 : Variation de la masse effective, de la constante diélectrique, du rayon de Bohr effectif,
du Rydberg effectif et de la hauteur de la barriére du potentiel sous I’effet de la température.

T(k) GaixAlAs
GaAs X=0.1 X=0.4
m,(T) | &(T) | a | R* Vo im/(T) &M | Vo |m(T)| &
m, (R) | (meV) | (meV) | m, (meV) m,

77 | 0.0665 | 12.50 | 99.3 | 5.83 [101.8437|0.0748 |12.188| 445.3117| 0.0997 | 11.252
150 | 0.0657 | 12.85 | 103.4 | 5.42 |99.8537 | 0.074 |12.538| 437.1549| 0.0989 | 11.602
250 | 0.0641 | 13.05 | 107.6 | 5.13 |98.8761 |0.0724 |12.738| 433.2449| 0.0973 | 11.802
300 | 0.0632 | 13.18 | 110.2 | 4.96 |98.3875 |0.0715 |12.868| 431.2898 | 0.0964 | 11.932
400 | 0.0613 | 13.45 | 1159 | 4.62 |97.4100 [0.0696 |13.138| 427.3800| 0.0945 | 12.201
500 | 0.0594 | 13.73 | 122.2 | 4.29 |96.4325 |0.0677 |13.418| 423.4700| 0.0926 | 12.482

a) Energie de liaison Ep

La figure 2-14 présente la variation de I'énergie de liaison d'une impureté donneur peu
profond au centre d'une boite cubique de GaAs en fonction de la température et de la largeur de
la BQ, avec une teneur en aluminium de 30%. Il ressort clairement de la figure que I'énergie de
liaison (Ep) atteint une valeur maximale pour une largeur de la boite comprise entre 0,5a* et
0,75a*, puis diminue a mesure que la largeur de la boite quantique augmente, quelle que soit la
valeur de la température. De plus, I'énergie de liaison diminue avec une augmentation de la
température pour toutes les valeurs supérieures de 0,5a*. Avec une réconciliation de toutes les
courbes pour les grandes valeurs de la boite. Ces évolutions énergétiques sont les mémes que
celles obtenues par D.E.Aspnes et J.D.Correa [42-43]. La diminution de I'énergie de liaison par
l'augmentation de la température, s'explique par une augmentation du rayon de Bohr effectif
(diminution de la masse effective), donc la constante de Rydberg effective diminue, ce qui
réduit la hauteur potentielle de la barriere.

La variation de I'énergie de liaison E, en fonction de la température du donneur dans la
boite cubique, pour les différentes valeurs de L (0, 5, 1 et 1a*) est illustrée dans la figure 2-15.

L’impureté est supposée au centre de la boite quantique. Pour une taille fixe et au fur et a mesure
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que la température augmente, I'énergie de liaison commence a diminuer d’une fagon rapide. Cet
effet conduit a l'affaiblissement de I'emplacement de 1’électron prés de l'impureté avec
l'augmentation de la température. On note également que pour T< 200K, I'énergie de liaison
diminue plus lentement que pour T > 200 K. Ce comportement indique que l'effet de la

température est assez significatif dans les petites boites quantiques.

0,0 0,5 1,0 15 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0
L(a*)

Figure 2-13 : Energie de liaison E, en fonction de la largeur de la boite L, sous I’effet de la température
(T=0, 150, 300 et 500K).
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Figure 2-14 : Evolution de I'énergie de liaison en fonction de la température pour différentes valeurs de
la largeur de la boite.
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b) Susceptibilité diamagnétique y,.,

Afin d'étudier I'effet de la température sur la susceptibilité diamagnétique d'une impureté
donneur hydrogénique, nous avons représenté sur les figures 2-16 et 2-17 la variation de la
susceptibilite diamagnétique en fonction de la température et de la dimension de la boite

quantique.

A partir de la figure 2-16, nous pouvons observer que la valeur absolue de la susceptibilité

diamagnétique | ;(dia| augmente avec la largeur (L) pour différentes valeurs de la tempeérature

(T=150K, 300K et 500K). On note que, pour une temperature fixe, la valeur absolue de la

susceptibilité diamagnétique |;(dia| augmente au fur et a mesure que la largeur de QB augmente.

Ceci est lié au fait qu'a une température donnée, la fonction d'onde est plus comprimée pour les
petites QB. Nous remarquons sur la figure 2-17 que l'influence de la température n'est
appréciable que pour les grands QD (pour L=>2a*). Pour les petites QD (L<2a*), le
confinement géométrique est plus prononcé et I'effet de la température est négligeable. Pour les

grandes boites, on remarque que lorsque la température augmente, la valeur absolue de la

susceptibilité diamagnétique |;(dia| augmente. Cette augmentation peut étre due a la diminution

de l’interaction de Coulomb. Comme la masse effective des électrons diminue et que la
constante diélectrique augmente, la hauteur de la barriere du potentiel diminue (comme le
montre le tableau 2-4), ce qui entraine une diminution de l'interaction de Coulomb entre
I'électron et I'impureté pour les tailles des boites quantiques qui augmentent la valeur absolue

de la sensibilité diamagnétique.

0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 35 4,0

-20 | Ty,

-100

-120

Figure 2-15 : Variation de la susceptibilité diamagnétique y,, en fonction de la largeur L, pour
différentes valeurs de température (T=150,300 et 500K) avec x= 30%.
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Figure 2-16 : Variation de la susceptibilité diamagnétique y,;, en fonction de la température, pour
différentes valeurs de la boite quantique (L=a*,2a* et 3a*) avec x= 30%.

c) Polarisabilité a d’un magnéto-donneur

La figure 2-18 présente une variation de la polarisabilité en fonction de 1’intensité du
champ magnétique pour trois valeurs de la température. Nous constatons que 1’augmentation
du champ magnétique réduit la polarisabilité. Ceci peut étre expliqué par 1’augmentation du

confinement géométrique.

L’augmentation de la température entraine une augmentation de la polarisabilité, ceci est
due a la diminution de I’interaction coulombienne comme indiqué précédemment. Dans la
figure 2-19, nous avons montre la variation de la polarisabilité o en fonction des largeurs de la
boite en absence du champ magnétique. La polarisabilité augmente en augmentant la largeur de

la bofte.
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Figure 2-17 : Variation de la polarisabilité en fonction de I’intensité du champ magnétique, pour
différentes valeurs de la température (T=4, 300 et 500K).
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Figure 2-18 : Variation de la polarisabilité en fonction de la largeur L, a T=300K en absence du champ

magnétique.
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2.5. Conclusion

En conclusion, ce chapitre montre clairement I'importance du champ magnétique externe
sur le dopant unique dans une boite quantique cubique de GaAs/Gao.7Alo3As. Nous avons
introduit d’autres perturbations extérieures qui sont : la pression hydrostatique et la température.
Différents parametres ont éte pris en compte : la taille de la boite quantique, I’intensité du champ
magnétique et la position du donneur ionisé. Nos calculs ont été réalisés dans le cadre de
I'approximation de la masse effective a l'aide d'une méthode variationnelle perturbatrice en
considérant une barriére de potentiel finie. Nous avons constaté une sensibilité remarquable de
I'énergie de liaison a la largeur de la boite quantique. Nous avons également remarqué
I'existence d’une largeur critique qui dépend de la taille de la structure et du décalage de la
bande du matériau. Nos résultats montrent ainsi que l'effet de la température et de la pression
hydrostatique sur I'énergie de liaison et la polarisabilité dans les semi-conducteurs de faibles
dimensions est appréciable pour les points quantiques de grandes tailles. Nous avons constaté
que la pression hydrostatique augmente I'énergie de liaison, ce qui refléte la forte localisation
de I'impureté. D'autre part, I'effet de la pression est remarquable sur la polarisabilité et devient
plus important pour les grandes boites. Par contre, la température diminue cette énergie plus
précisément méme pour les petits points quantiques (<1,5a*). Il est également noté que pour
T<200k I'énergie de liaison diminue lentement par rapport a T>200K. Nos calculs montrent que
la température et le champ magnétique jouent un réle important dans la polarisation des boites
quantiques. Ceci montre la possibilité de contrdler les transitions d'énergie de I’impureté en
agissant sur I’intensité du champ magnetique ou sur la taille de la nanostructure ainsi que la
présence de I’excitation extérieure. Autrement la susceptibilité diamagnétique diminue avec
l'augmentation de la pression hydrostatique ou du champ magnétique. Pour les petites boites
quantiques, la susceptibilité diamagnétique reste indépendante pour la pression hydrostatique
et le champ magnétique. Nous remarquons aussi que I’effet de la température sur la

susceptibilite diamagnétique est appréciable pour les boites quantiques de grandes tailles. La

température augmente la valeur absolue |;(dia| de la susceptibilité.

Dans le prochain chapitre, nous montrerons les résultats obtenus a partir de notre
résolution numeérique via la méthode variationnelle des structures & base de boites
quantiques inhomogenes (Core/Shell) de GaAs/Gag7Alo3As sous I’effet de la correction

polaronique.
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Chapitre 3 : Section efficace de photoionisation d’une impureté donneur dans une boite quantique de
type coeur/coquille avec correction polaronique

3.1.Introduction

Avec des progres récents de la technologie de la nano-fabrication, les scientifiques sont
arrivés a fabriquer une nouvelle classe des boites quantiques enrobées appelées boites
quantiques cceur/coquille (IQD). Ces boites ont attiré 1’attention en raison de leurs
performances exceptionnelles signalées pour les dispositifs optoélectroniques, qui fonctionnent
dans la région vert-ultraviolet dans le spectre visible. Ces nanostructures sont typiquement
composées de deux semi-conducteurs de bandes différentes : le noyau, avec une bande interdite
plus large, est recouvert d'une coque faite d'un semi-conducteur avec une bande interdite plus
petite, ou l'inverse. Les techniques de fabrication des structures quantiques cceur/coquille ont
maintenant mari, les plus développées et utilisées récemment : méthode lithographique [1-2],
épitaxie par jet moléculaire (MBE) [3-4] et épitaxie organométallique en phase vapeur [5]. Les
derniéres années ont été marqueées par un grand développement des applications
optoélectroniques de nouvelle génération, qui marque une amélioration considérable des
applications telles que les cellules solaires [6], les diodes électroluminescentes [7], et

I'information quantique [8-9].

L'existence d'impuretés hydrogénées dans les systémes quantiques enrobées est
essentielle dans la révolution des composants électroniques. En effet, les impuretés donnent
lieu a des états électroniques (sous-bandes) qui facilitent le transport quantique et contribuent a
I'amélioration des propriétés optiques [10-12]. Dans les points quantiques intégrés, I'électron se
déplace dans un espace plus petit et reste attaché a I'ion d'impureté. Par conséquent, la force
effective de l'interaction de Coulomb entre les électrons et les ions d'impuretés électroniques
augmente, ce qui entraine une amélioration de I'énergie de liaison. Ces avantages permettent de
modifier radicalement les propriétés électroniques et optiques des structures de points
quantiques cceur/coquille telles que 1'énergie de liaison, la section de photoionisation [13], le
spectre d'absorption et autres propriétés optiques [14]. De nombreux chercheurs [15-17] ont
étudié les probléemes d'impureté dans diverses structures quantiques intégrées. Des études
théoriques et expérimentales dans les systémes micro-électroniques ont montré que 1’énergie
de liaison de I’impureté est une quantité physique qui est treés sensible a la variation de la
position de I’'impureté. Cette derniére joue un rdle trés important pour la compréhension des
propriétés optiques des systemes en faible dimensions [18-20]. La modification effectuée par
I’impureté est essentiellement due a la propagation de la fonction d'onde, qui est tres importante
avec le confinement géométrique et devient moins sensible pour le confinement faible [21].

Bolcatto et al, ont montré que I'énergie de liaison diminue d'environ 35% lorsque I'impureté se
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déplace du centre vers I'extimité de la boite cubique [22]. Mendoza et al [23] ont étudié I'effet
de la position de I'impureté sur I'énergie de liaison dans une boite quantique cubique GaAs. lls
ont étudié I’effet du champ électrique et la position de 1I’impureté hydrogénique sur I'énergie de
liaison dans une boite quantique de forme cubique. En outre, il a été démontré que la position
de I’impureté provoque un déplacement de la bande d'absorption dans la gamme des basses
énergies. L'effet du confinement quantique, la forme différente du cceur ou de la coquille
peuvent affecter directement les propriétés du systeme, et un tel systtme merite donc d'étre

étudié plus.

Un autre facteur qui s’avere important pour 1’analyse des propriétés optoélectroniques
pour les semi-conducteurs polaires, ¢’est ’interaction entre 1’électron et les phonons optiques.
D’apres les études sur les cristaux, les atomes ne sont pas rigoureusement fixes, ils vibrent
auteur de leur position d'équilibre et I'échauffement du solide stimule ces vibrations. Les
phonons sont décrits par des ondes planes de fréquence et de vecteur d'onde bien connus. Ce
raisonnement reste le méme pour les systemes a faibles dimensions. De nombreux auteurs ont
continué a étudier le réle de I’interaction (€électron, trou) -phonon dans les modifications
significatives montrées par les spectres de réponse optique de matériaux semi-conducteurs. La
théorie Hamiltonien décrite par I’interaction électron-phonon LO a été exprimée par Frohlich
[24]. Plusieurs auteurs se sont penchés sur la concurrence entre 1’effet de confinement dii aux
perturbations extérieurs, et le couplage électron-phonon sur I’impureté [25-26]. Les études
théoriques consacrées au couplage électron-phonon dans les points quantiques enrobées, ont
montré que la dépendance de la taille de QD avec la correction polaronique par 1’interaction
LO ne sont pas uniformes et il y a un désaccord entre les différents modéles de QDs. En effet,
certains auteurs ont montré que cette interaction disparait dans les points quantiques de petites
tailles [27], autres experts ont montré que la correction polaronique est indépendante du rayon
du ceeur du point quantique [28]. En revanche, des études expérimentales ont constatés que
I’effet polaronique augmente avec la diminution de la taille des points [29-30]. Ainsi, par
exemple une étude systématique de la transition hydrogénoide de donneurs peu profonds dans
GaAs en volume, ainsi que dans des multi-puits quantiques GaAs/AlGaAs et des superréseaux,
a la résonance avec les phonons optiques de GaAs, conclut au renforcement de l'interaction
électron-phonons quand le confinement est accentué [31]. Des boites quantiques de InAs
formés sur un substrat GaAs par épitaxie a jet moléculaire selon le mode de croissance Stranski-
Krastanov ont été étudiées par magnéto-spectroscopie dans l'infrarouge lointain [32]. Ces boites

forment des lentilles d'environ 2 nm de hauteur et 70 nm de diamétre et présentent une symétrie
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quasi-cylindrique. Les mesures indiquent que le couplage électron-phonons dans une boite

quantique est toujours de type couplage fort.

La présence d’un champ électrique, autours des structures quantiques enrobées, modifie
la distribution des porteurs de charges et de ’énergie qui s’appelle « Stark shift ». Cette
modification fournit des informations précieuses sur les propriétés optoélectroniques des boites
quantiques [33]. Les résultats théoriques ont révélé que la photoionisation (PCS) dépend
fortement de 1I’énergie de liaison et de I’intensité du champ électrique. Elle dépend aussi de la
symétrie du potentiel de I'échantillon qui confine les porteurs de charges. Sahin et al [34] ont
étudié la section de photoionisation d'une impureté hydrogénique centrale dans un point
quantique sphérique. Ils ont montré que I'énergie de liaison et la PCS dépendaient fortement de
I'épaisseur de la couche interne et des énergies photoniques. La variation de la PCS en fonction
de I’énergie photonique pour différentes positions du donneur hydrogénique dans un point
quantique carré est déterminée a l'aide de technique variationnelle par magnéti [35]. On a
constaté que le PCS est affecté par plusieurs facteurs comme : I'impureté décentrée, la forme
asymeétrique et le champ électrique..., en combinant les problemes d'impuretés, les excitations
extérieures et les géometres des points quantiques, qui affectent I'énergie de liaison des
impuretés et le PCS dans un systéme quantique non conventionnel cceur/coquille qui semble

étre un probleme intéressant.

Le but de ce chapitre est la construction de I'Hamiltonien d’interaction électron-phonon
dans une boite quantique de type cceur/coquille de semi-conducteur, dont nous allons faire
usage tout au long de ce travail. Nous nous basons sur le modéle développé par Frohlich qui
repose entierement sur I'hypothese suivante, justifiée dans le cas de semi-conducteurs de type
I1-V, 11-V1 et I-VII : le paquet d'onde d'un électron interagissant avec les phonons s'étend sur
une distance bien plus importante que les dimensions de la cellule élémentaire. En conséquence,
la particule interagit uniquement avec les vibrations optiques de grande longueur d'onde et nous
pouvons considérer le matériau comme un milieu polarisable continu. En effet, les vibrations
de petite longueur d'onde produisent un champ de polarisation alternativement positif/négatif
sur des distances de I'ordre de la cellule élémentaire, et donc nul en moyenne sur I'étendue du
paquet d'onde électronique. Alors que les vibrations acoustiques de grande longueur d'onde ne

produisent pas de polarisation du réseau puisque les ions vibrent en phase.

Néanmoins, de nouvelles expériences concernant I’effet d’un champ électrique sur les
états d’impureté dans une boite quantique inhomogéne montrent la possibilité de contrdler les
propriétés photoniques d’un QD particulier pour 1’émission et I’absorption de la lumiére. En
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relation avec ce sujet, et afin de contribuer a la compréhension des phénomeénes liés a
I’application d’un champ électrique latéral sur IQD, nous allons étudier I’effet d’un champ
électrique sur un donneur confiné dans une boite quantique inhomogéne (cceur/coquille), en
présence des excitations extérieurs et en tenant compte de I’interaction électron-phonon. Nous

espérons que le présent travail attirera davantage I'attention des chercheurs sur ce sujet.

3.2. Théorie de Frohlich

Frohlich a proposé un modéle d’Hamiltonien pour le “"grand” polaron dans lequel
I'interaction entre un seul électron et des phonons optiques longitudinaux (LO) est décrite par
la mécanique quantique. Afin de determiner comment les propriétés électroniques sont
modifiées du fait de I'interaction de I'électron avec le champ de polarisation induit. Il a introduit
plusieurs hypotheses permettant un traitement simplifié [36]. La polarisation portée par les
phonons LO est représentée par le modele d'Einstein dans lequel la fréquence est considérée
comme constante, wLo=wo. Puisqu'il ne suppose qu'un seul électron, I’Hamiltonien [37] peut

s'écrire comme suit :

2

_ p +. iq.r *ata—ig.r

= +Y hayaia,+y (V,a.e" +Vyae ™) (3.1)
q q

Le premier terme présente I'énergie cinétique de I'électron libre de masse effective m*

dans le bas de la bande de conduction en absence de l'interaction avec les vibrations du réseau.

Le deuxiéme terme est I'énergie des phonons optiques longitudinaux de vecteurs d'onde q et de

fréquence wLo, ou a, et a, sont respectivement les opérateurs de création et d'annihilation.

Le troisieme terme représente I'énergie d'interaction entre une charge -e a la position r et le
réseau, via la polarisation produite par le deplacement des ions. Le potentiel qui localise
I'électron est de type Coulombien a grande distance. Au voisinage de I'électron ce potentiel est
tronqué de fagon a permettre au réseau de suivre le mouvement de I'électron & une distance

déterminant le degré de localisation de I'électron : on parle du rayon du polaron, note rp.

Vg, est la transformée de Fourier du potentiel d'interaction électron-phonon.

i [47105 r;}
v, -t (3.2)

q \Y

Ouca est la constante de couplage électron-phonons. Dans un cristal polaire a constante

di¢lectrique électronique & et statique o, o est défini comme suit :
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2
a=| & [i_iJ (3.3)
2rho \ €, &,

La constante diélectrique haute fréquence ¢, , est connue a partir de mesures de l'indice

de réfraction. Elle est pratiguement indépendante de la température, contrairement a la

constante diélectrique statique &, .

rp est le rayon du polaron qui s’exprime par:

v2
o o
2m o,

L'approximation du continuum reste valide tant que le rayon de Bohr du défaut est grand

devant le parametre du réseau areseau : I, >> & se0, VR -

Dans de nombreux cristaux, le rayon polaronique est de I'ordre de quatre fois le parametre

de la maille du réseau areseau [38]. Ainsi I'approximation du continuum implique que R <<16

Tableau 3-1 : Valeurs de paramétres physiques des semi-conducteurs de la famille 11-V1 et 111-V.

Matériau a a,A) || (A || aj/ry || hoo(meV) || Ry(meV) R
Cds 0.527 25.9 25.3 1.025 38.26 36.42 0.952
CdSe 0.460 34.0 33.2 1.024 26.58 45.55 1.71
CdTe 0.315 53.3 44.8 1.189 20.84 14.73 0.707
GaAs 0.068 99.5 39.7 2.507 36.70 5.8 0.159
InSb 0.022 579.0 106.2 5.450 24.46 0.83 0.034

3.2.1. Couplage faible de I’électron-phonon :

Dans ce régime, le couplage électron-phonon peut étre traité comme une petite
perturbation du systeme. La fonction d'onde sera Iégerement modifiée a cause de cette
interaction et le probleme peut étre résolu en utilisant les théories de perturbation existantes

[39]. Un résultat simple, et pourtant suffisant, est obtenu a partir de la théorie des perturbations
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de Rayleigh-Schrédinger [37] donnant la masse effective du polaron notée m’; est exprimée

par :

m
p b (3.5)
m, 1_¢

6

Cela signifie que les effets polaires donnent I'impression que le porteur de charge est plus

lourd que la masse de la bande m. La constante a de couplage polaire, due aux déformations du

réseau, et I'énergie propre E du polaron (en unité d'énergie 7w, ) est liées par :

E=—a+P (3.6)

-1
Elle est plus grande que la masse effective de I'électron m, car [1—%) >1. En couplage

faible (o << 1) ces variations d'énergie et de masse effective sont faibles.

La masse supplémentaire provient de I'interaction électron-ion qui induit une déformation
du réseau. Au fur et a mesure que I'électron se déplace, il doit trainer cette déformation. Il faut
de I'énergie pour déplacer la déformation et la trainer, c’est la raison réelle de I'augmentation
de la masse en augmentant la constante de couplage du polaron. Cette approche suppose
I'absence d'interaction entre les divers phonons constituant le nuage autour de I'électron (théorie
des phonons indépendants).

3.2.2. Couplage fort de I’électron-phonon :

Le régime de couplage électron-phonon fort a été le premier a étre étudié par Landau et
Pekar en 1946. C'est leur étude qui a précédé le mot "Polaron". On sait maintenant que leur
théorie et les améliorations qui en découlent sont valables pour des valeurs élevées du constant
de couplage « . Lorsque le couplage électron-phonons est suffisamment fort, le polaron peut

développer une structure interne caractérisée par des niveaux d'énergie discrets.

Dans ce régime, la méthode de calcul de la constante polaire (ou énergie) est radicalement
différente de celle du couplage faible. Fondamentalement, un calcul variationnelle sur une

fonction d'onde gaussienne est utilisé et I'énergie minimale est la suivante [37] :

az
E=-——~-0.1060" (3.7)
3n
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Ou a est la constante de couplage.

Le mouvement des ions crée un potentiel local qui piege I'électron a I'état lié. L'extension
spatiale de cet état lié dépend du mouvement moyen des électrons. Les ions se déplacent
également en fonction du mouvement moyen des électrons. Certaines mesures expérimentales
telles que des mesures d'absorption optique sont reliées a I'énergie de ces états. Un nombre
grandissant de phonons prend part a I'interaction (le nombre de phonons est de l'ordre de a/2),
et il n'est plus possible d'ignorer les corrélations entre phonons. De plus, la frequence des
phonons est faible devant celle de I'électron. Dans ce cas on dit que I'électron "suit" de facon

adiabatique les fluctuations de la polarisation (approximation de Born-Oppenheimer).

La masse du polaron est proportionnel a «*comme suit [37] :

m. 16
= a 3.8
m. 8lr? (38)

k=]

:

La théorie des polarons de Frohlich est basée sur I'nypothese de la théorie du continuum
pour les ions. Bien que cette théorie semble raisonnable pour de petites valeurs de constante de
couplage «, elle échoue lorsque la taille du polaron est de I'ordre des dimensions atomigues.
Par conséquent, la théorie du couplage fort ne peut s'appliquer aux solides réels a moins que

des modifications supplémentaires ne soient apportées pour tenir compte de la nature atomique

des phonons.

3.3. Approche théorique
3.3.1. Hamiltonien effectif

Le Probleme auquel nous nous sommes intéressés est un systéme composé d’un électron
lié¢ & une impureté donneur confinée au centre d’une boite quantique de GaAs inhomogeéne
entourée par deux matériaux de barrieres de hauteurs infinies de Gao.7Alo.3As, en présence d’un
champ électrique faible le long de la direction z (figure 3-1). Une impurete donneur est localisée
dans la coquille le long de l'axe z. Dans cette situation, I'électron peut étre supposé

complétement confiné dans le matériau de la coquille.

Dans le cadre de I’approximation de la masse effective, I’équation de Schrodinger du
mouvement de I’électron en interaction coulombienne avec I’impureté placée a la position

ro= (Xo, Yo, Zo), sous I’effet de la pression hydrostatique et en présence d’un champ électrique

uniforme E peut étre écrite sous la forme :

77



Chapitre 3 : Section efficace de photoionisation d’une impureté donneur dans une boite quantique de
type coeur/coquille avec correction polaronique

H=_ K2 Ve g2 +V(r P)+77(Z_Z)+H H (3.9
2m*(P) g\/(x—x0)2+(y—y0)2+(Z_ZO)2 ' 0 Lo e-LO

ng 0 2
Avec : L <y, <L, (3.10)
- Z0 - 2

GaAs |

-

GaAlAs

L 2

Vir, p)fh o0 Poooi

L J

L: I L

Figure 3-1 : Diagramme schématique de la structure d’une boite quantique inhomogene de forme
cubique. Les signes (+) et (-) représentent respectivement le symbole du donneur ionisé et I'électron.

Ou m*(P), ¢ et V (r, P) sont respectivement la masse effective, la constante diélectrique
de GaAs et le potentiel de confinement.

A T =300k la variation de la constante diélectrique de GaAs avec la pression (P) est donnée
par [40]:

__je(Pw)  Pour Ll LsysL L<fd<L, (3.11)

& Ailleurs

o0
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e(P)-¢

e(P,o)=¢,+ = (3.12)

2
_ %o
2

Wro
8(P)=8(P=0)—0,088P =¢,—0,088P

Ou &o et &x sont les constantes dielectriques statiques et a tres haute fréquence

respectivement, et ®ro est la fréquence du phonon optique transverse [41].

P est en kbar.

e(P)=¢, (G)—EOJ (3.13)

Wrg

L’équation, ci-dessus, correspond a la polarisation due aux modes globaux LO de la

fréquence propre du point quantique.

m*(P)est la masse effective de conduction dépendante de la pression hydrostatique pour

I'électron de la boite quantique et de la couche barriere, respectivement [42].

m*(P) = m:ore,shell (O) exp(0078p) (314)
N My (0) =0.067 m, en GaAs
mcore,shell( ) = * (315)
Mg (0) = (0.067 +0.083x) m, en Ga_,AlAs

mo est la masse de I'électron libre.

La hauteur de la barriére du potentiel dépendante de la pression hydrostatique est :

0 Pour L <|x<L,, L <ly<L,, L <[7<L,
V(r,P)= (3.16)
o0 Ailleurs

L'opérateur Hamiltonien pour le phonon LO confiné s’exprime par [42] :

Hio ZthO [amn (a, )amn (9, )+_] (3.17)

mnq

Ou a’(q,)et a(g,)sont respectivement les opérateurs de création et d'annihilation d'un

phonon LO avec des hombres quantiques m, n, et g. On sait que ces opérateurs satisfassent les

regles commutatives comme suit [42] :

+

[amnqz’ m 'n'qz’ ] 5mm 5nn 5qzqi Et [amnqz’ am'n'qz' ] = [amnqz’ ar;'n'qz']
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L’Hamiltonien d'interaction électron-phonon décrivant l'interaction de la charge
ponctuelle (électron ou trou) en position I avec la polarisation P(r) est donnée par [43]:

1

r—ro‘

H. o = —eJ:2 I: j:Z (V2 + V2 +v?) P(r)dxdydz (3.18)

Les ions oscillants produisent le champ de polarisation P(r) qui est exprimé par :
P(r) =neu+neak,,, (3.19)

Ou n est la densité en nombre de paires, u est le déplacement relatif des ions positifs et
négatifs, o est la polarisabilité électronique par paire d'ions, et Ejoc est le champ local a la

position des ions.

3.3.2. Choix de la fonction d’onde

Afin de déterminer les valeurs propres de 1’Hamiltonien, nous utilisons la méthode

variationnelle pour résoudre numériquement I'équation Schrédinger (H —E)y =0.

La fonction d'onde d'essai de I'état 1s est définie comme suit :

vy =N sin(ﬁ[li__tjjsin(ﬁ(i__tnsin[ﬂ[é:ij}exp{_[(x_xo);;z(y— %), (ZB_aZZO)Zﬂ (3.20)

N est un facteur de normalisation et a, b sont les parameétres variationnelle. Le terme

exponentiel est introduit afin de prendre en compte les interactions de Coulomb entre 1’électron
et le donneur ionisé. L'énergie est alors obtenue par la minimisation par rapport aux parametres

variationnelles.

En faisant correspondre la fonction de test et ses dérivés aux limites de la boite cubique

et de la normalisation, nous définissons toutes les constantes en fonction des parametres

_ ) . m'(P)e* . .
réduites. En présente le Rydberg R™(P) :th(—zzp) en tant qu'unité de I'énergie et le rayon
&
. hZ 2 P »
de Bohr, a" (P) = iz comme unité de longueur.
m (P)e

L’ajustement des paramétres (a,b) est fait par la minimisation numérique de I'expression
de I’énergie :

E= rr;yibn<y/(r, P)|H|w (r,P)) (3.21)

80



Chapitre 3 : Section efficace de photoionisation d’une impureté donneur dans une boite quantique de
type coeur/coquille avec correction polaronique

La polarisabilité d'une impureté de type donneur est calculée a partir de I'expression du moment
dipolaire définie par [44-45]:

P = _e((F - T 4&~.4 F MF IE&N@LL o (3.22)

Avec B I—est le paramétre sans dimension qui caractérise I'intensité du champ électrique.

Nous établirons pour la polarisabilité d'un donneur peu profond par I'expression suivante :
I (3.23)
<
3.4. Section efficace de photoionisation
Le processus de la photoionisation dans les points quantiques inhomogenes de forme
cubique, est décrit comme étant la transition optique de 1’état fondamental de I’impureté a un

autre état des sous-bandes de conduction dans les trois directions de la boite quantique.

L’expression de la section efficace de photoionisation s’exprime par [46] :

So ) &(P) 3

Ou ny est I’indice de réfraction optique du matériau, € est la constante diélectrique statique du

2 2 )
o(ho) = (gﬂ b S () S(E, B -no)  (324)
f

2
- e . : ,
milieu, o :h_ est la constante de la structure fine, Ef est 1’énergie de 1’état final et E;
C

I’énergie de I’état initial de I’impureté. 6 est la distribution de Dirac qui exprime la conservation

de I’énergie. <1//i|r|t//f> est I’élément de matrice de position entre 1’état initial et 1’état final.

(ﬁj est le rapport du champ électrique effectif au niveau de I’impureté. 6 est remplacée par
0

Lorentz [47] :

i h? o’ )
(> —E, )? +(nr)? |

S(E, —E, —ho)= (3.25)

En suivant I'approche variationnelle et en tenant compte du confinement électronique dans

les trois directions du point et du potentiel d'impureté hydrogénique, nous avons choisi pour
I'état fondamental | 15> la fonction d'onde décrite dans 1’équation 3.20
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L’¢énergie de liaison Ep de I'impureté a 1’état fondamental est définie comme étant la
différence entre 1’énergie de confinement obtenue en absence de I’impureté et I’énergie de 1’état
fondamental en présence de I’impureté qui s’est exprimée par :

3r°

Eb :—2
(Lz_l—1)

Pour les impuretés non localisees au centre de la boite quantique, la premiere transition

_ rg|bn < l/li‘H i > (3.26)

permise est celle qui prend place de I’état fondamental de I’impureté donneur vers les premiéres

sous-bandes de conduction. La fonction d’onde associée a cette transition est :

o )

37

(L2 - L1)2

L’énergie propre associée a cette transition est :

L’expression de la section efficace de la photoionisation associée a une impureté donneur

localisée au centre d’une boite quantique devient [48] :

- ]2 n R 22 W ol
o(hw)= : N?I% (L, L,,L, (3.28)
(he) K & ) e(Po)|(L-L) (el )[(ﬁa}—ES )2+(ﬁl")2}
3r7? - . -
Avec: E, =E, +————— et I'=0.4 meV est la largeur de raie d'impureté hydrogénique et

(Lz - L1)2

I (Lx, Ly, L) représente I'intégrale optique donnée par :

|(Lx,Ly,LZ)= LL2 LL2 LLZ(X_Xo)Sin[ﬁ{iBSinz[ﬂ[&DSinz(ﬂ(i]j
L o s - (3.29)
exp{_[(x_XO)z rowl, (Z_ZO)zﬂdxdydz

8h? 8a’
3.5. Résultats et discussion

Les calculs numériques ont été réalisés pour le systeme de boite quantique inhomogéne
(ceeur/coquille) a base de GaAs pris en sandwich par deux matériaux de GaixAlxAs de hauteurs
infinies. Sous I’effet de la pression hydrostatique et en présence d’un champ électrique faible
uniforme le long de la direction (z), pour différentes valeurs de la largeur de la boite quantique

et pour différentes positions de I’impureté donneur.

Concernant la section efficace de photoionisation (PCS), il est nécessaire d’examiner le

paramétre §, du champ effectif au niveau de I'impureté. Vu la complexité d’évaluer ce
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g eff

parameétre, la PCS a été déterminée en évaluant le rapport [ j du champ effectif de

0
I’impureté par la simulation des résultats expérimentaux, en le prenant approximativement égal
al[48-49].

La table 3-2 présente les paramétres physiques utilisés lors des calculs numériques. Ces
valeurs sont tirés des références [50-52], m, est la masse effective de 1’¢lectron (en unité d’un

d’¢lectron libre), & est la constante diélectrique, E est I’énergie de gap, 7@, est 1’énergie du

phonon en meV , @’ (P) est I'unité de longueur (rayon de Bohr), et R est le Rydberg effectif.

Table 3-2 : Paramétres physiques utilisés pour GaAs a température ambiante et a pression
atmosphérique.

* *

& & E, (eV) hoo a R

0

GaAs  0.067 1318 10.6 1.6 3533 1037 5.29

3.5.1. Energie de liaison Ep

Sur la figure 3-2, nous avons présenté 1’énergie de liaison de I’impureté confinée dans
une boite quantique inhomogeéne en fonction des largeurs interne (L1) et externe (L2) de la boite
en présence d’une excitation électrique de I’ordre de 1.2kV/cm (figure 3-1). Nous remarquons
que I’énergie de liaison dépend fortement du rapport (L1i/L>), et elle présente un point critique
(minimum) quand le rapport (Li/L2) varie entre 0 et 1. On dit que 1’énergie de liaison de
I’impureté donneur change de 1’état du point quantique homogene pour (Li/Lo=»0) a 1’état
d’une couche mince 2D étroite pour (Li/Lo=»1), ce qui est peut-étre utile pour les
nanofabrications. Aussi, nous remarquons que lorsque la largeur externe L, augmente, 1’énergie

de liaison diminue. Ceci peut étre expliqué par la diminution du confinement géométrique.

L’effet de la correction polaronique est trés remarquable. Les phonons entrainent une
augmentation de I’énergie de liaison pour les différentes tailles (L.=2a*,3a* et 5a*). Son effet

devient négligeable quand le rapport (L1/L>) tend vers 1 et I’énergie de liaison converge dans

les deux cas vers E, ~ 4.5R"(cas d’un puit quantique 2D étroit).
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Figure 3-2 : Variation de I’énergie de liaison d’une impureté donneur localisée au centre Zo= (L1+L2)/2
d’une boite cubique inhomogéne en fonction du rapport Li/L, pour différentes valeurs de L,=2,3 et 5a*.

20

—— Avec interaction e-p
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Figure 3-3 : Energie de liaison d’une impureté donneur localisée au centre Zo= (L1+L2)/2 d’une boite

cubique inhomogene en fonction du rapport Li/L, pour différentes valeurs du champ électrique F=0.6
et 1.2kV/cm.

La figure 3-3 présente la variation de 1’énergie de liaison d’une impureté donneur placée

au centre d’une boite cubique inhomogene de GaAs, en fonction du rapport (L1/L2) pour deux
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différentes valeurs du champ ¢électrique F. Nous remarquons que 1’énergie de liaison dépend de
I’intensité du champ électrique. L’augmentation du champ électrique entraine une réduction de
I’énergie de liaison qui est due au fait que le champ électrique pousse la charge loin de
I’impureté ce qui fait diminuer I’interaction coulombienne. Aussi nous notons que 1’effet du
champ électrique et de la correction polaronique sont trés importants quand le rapport (L1/L2)
est au voisinage de 0.5 (varie entre 0.4 et 0.5) et deviennent faibles quand le rapport tend vers

les extrémités (0 ou 1).

3.5.2. Polarisabilité a d’une impureté de type donneur

La figure 3-4, illustre la variation de la polarisabilité en fonction du rapport (L1/L2) pour
les trois valeurs de la pression hydrostatique P=0, 3 et SKbar d’une impureté localisée au centre
de la boite. Nous notons que pour les petites valeurs du rapport (L1i/L2) ( entre 0.2 et 0.5), la
polarisabilité est maximale, car le confinement géométrique est faible. La polarisabilité
¢lectrique de I’impureté diminue lorsque le rapport (L1/L2)=»1. Aussi nous enregistrons que

I’application de la pression réduit la polarisabilité et son effet est prononcé pour 0.2 < L <0.6
2

et devient moins important pour (L1/L2)=»0 ou (L1/L2)=>1.

L’effet polaronique est trés remarquable en absence de la pression hydrostatique, et
devient plus faible avec 1’augmentation de la pression. D’autre part, quand I’influence du
couplage électron-phonon est prise en considération, le comportement de la polarisabilité
électrique reste le méme, mais les valeurs obtenues sont plus basses que celles obtenues sans
tenir compte de I’interaction e-ph. Cette réduction est remarquable dans I’intervalle de la petite
taille de la boite. Ceci peut-étre expliqué par deux principales raisons. La premiere est que la
masse effective des porteurs est plus grande que celle de la bande de conduction ce qui entraine
une réduction de I’énergie de transition mais au méme temps la réduction de la taille de la boite
et méne a [’augmentation de cette énergie. La deuxieme est que la correction polaronique
affecte la masse effective de 1’¢électron ce qui implique cette diminution de 1’énergie de liaison.

Nos résultats sont en bon accord avec les résultats de M’zerd et all [52].

La figure 3-5 présente la variation de la polarisabilité électrique de I’impureté en fonction
du rapport (L1/L2) pour les différentes valeurs de la largeur externe de la boite L»=1, 2, 3 et 4a*
et en présence d’un champ électrique faible de 1’ordre de 0.6kV/cm. Cette figure montre que la
polarisabilité augmente avec I’augmentation de la taille de la largeur externe L. Cependant,

au-dessus d'une certaine valeur de Lo, la fonction d’onde de I’électron dans la région de barriére
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devient importante et I'énergie de liaison commence ainsi a diminuer jusqu'a ce qu'elle atteigne
une valeur qui est caractéristique du matériel de barriere car (L1/L2)=»0. On constate également
que l'effet polaronique devient plus grand pour les boites quantiques de grandes tailles
(Lo=3a* et 4a*) et devient négligeable pour celle de petites tailles (Lo=1a*). C'est parce que la
localisation de I'électron devient plus prononcee et augmente ainsi I'importance de l'interaction
électron-phonon. L'énergie de liaison avec I'accouplement électron-phonon rivalise plutot bien
avec celle calculés par Feddi et al et V.Lozovski et al [53-55]. Les effets polaronique sur
I'énergie de liaison sont moins importants dans le volume que dans un petit QD quand la
localisation de I'électron est prononcée ce qui entraine une correction et seulement d’environ

de 1 a 3% selon la largeur externe L de la boite.

w
(83
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Figure 3-4 : Variation de la polarisabilit¢ d’une impureté donneur localisée au centre d’une boite
cubique inhomogene en fonction du rapport L1/L, pour les valeurs de la pression P=0,3 et 5Kbar.
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Figure 3-5 : Polarisabilité en fonction du rapport Li/L, pour les valeurs de la largeur de la boite externe
L.=2, 3,4 et 5a*.

3.5.3. Section efficace de photoionisation (PCS) d’une impureté de type donneur

Sur la figure 3-6, la variation du PCS est tracée en fonction de I’énergie du photon incident
pour deux valeurs de la largeur externe de la boite (L>=a*,2a*), et pour une largeur interne fixée
a L1=0.5a*. PCS présente un pic pour différentes tailles. On déduit que le maximum de PCS
correspond a une énergie du photon incident proportionnelle a 1’énergie de liaison Ep. De plus,
lorsque 1’épaisseur de la coquille (L2-L1) diminue, la hauteur du pic de résonance se réduit et
I'énergie de seuil est déplacée vers le bleu en raison de I'augmentation de I'énergie de liaison
causée par l'effet de confinement. On note que l'intensité de créte et la fréquence de seuil
reposent toutes les deux sur I'épaisseur de la coquille (L2-L1) ainsi que sur la largeur de la boite
externe Lo. Aussi, nous remarquons que la correction polaronique augmente la section efficace

et déplace Iégérement le pic de résonance vers les hautes énergies.

La figure 3-7, présente la variation de la section efficace de photoionisation (PCS) d’une
impureté donneur localisée a I’intérieur d’une boite quantique inhomogéne, en fonction de
I’énergie photonique normalisée en présence et en absence d’un champ électrique uniforme et
d’une pression hydrostatique. Nous remarquons que pic de PCS présente un maximum (pic)

pour une énergie du photon incident 7z qui varie entre 7.5eV et 8.5eV.

On constate que la PCS augmente avec le champ électrique puisque ce dernier réduit

I’énergie de liaison. En relation avec la pression hydrostatique, nous remarquons que 1’effet du
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champ électrique sur la PCS est plus appréciable en absence de la pression, et diminue avec
I’augmentation de cette derniére. L’augmentation de la pression entraine une réduction de la
PCS car elle entraine une augmentation de 1’énergie de liaison et donc de 1’énergie du seuil de
photoionisation optique. Par conséquent, I’excitation d’un électron li¢ a une impureté donneur
a la premiere sous-bande de conduction par absorption d’un photon nécessite des énergies

photoniques plus élevées pour que la transition ait lieu.

Pour les hautes énergies (7@ >11eV ) la PCS devient indépendante du champ électrique

et de la pression hydrostatique.

La figure 3-8, présente 1’évolution de la PCS d’une impureté donneur peu profonde en
fonction de 1’énergie du photon incident pour différentes positions de I’impureté. Ces résultats
montrent clairement que les transitions associées a une impureté localisée au centre de la boite
exigent une énergie du photon trés élevée devant celles associées & une impureté aux extrémités.
De plus I’extension de la fonction d’onde de I’état fondamental de I’impureté augmente et par
conséquent 1’¢lément de matrice de position entre la fonction d’onde de 1’état initial et la
fonction d’onde de I’état final décroit. La diminution de 1’élément de matrice donne a une
décroissance de la PCS. La correction polaronique est faible dans le cas ou I’impureté est non
localisée au centre, mais elle devient significative lorsque 1’impureté est placée au centre de la

boite ce qui est peut-étre expliqué par 1’élévation de 1’énergie de liaison Ep.

Nous rapportons dans la figure 3-9, la variation de la section efficace de photoionisation
(PCS) d’une impureté donneur localisée au centre en fonction de 1’énergie du photon incident
en présence et en absence de la pression hydrostatique. Nous notons que cette derniére a un
effet considérable sur la PCS. En conséquence, I’augmentation de la pression hydrostatique
entraine un décalage du pic de résonance vers les basses énergies avec une diminution de la
valeur de PCS en raison de I’augmentation de 1’énergie de liaison des impuretés. Ceci peut étre
expliqué du fait que la pression hydrostatique & une grande influence sur la constante
diélectrique €(P) par rapport au moment dipolaire s et I’énergie de transition Esi (lorsque P
augmente 1’¢électron se rapproche de I’impureté). Autrement dit, la croissance de 1’énergie de
liaison favorise la localisation de la fonction d’onde dans la couche interne de la boite quantique
(L2-L1) ou le pic de PCS est influencé par 1’énergie de liaison, la masse effective et I’intégrale
optique (Eq. 2.29). Nous pouvons donc conclure que I’augmentation de la pression

hydrostatique conduit a une grande localisation de la fonction d’onde autour de 1’impureté et
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donc une diminution de la convergence entre la fonction d’onde de 1’état initial et de 1’état final,

ce qui peut étre expliqué la diminution de la magnitude du pic de résonance.

Il est intéressant de mentionner que la contribution des modes des phonons LO sur les
propriétés optiques des défauts de type hydrogénoide peut étre assez importante selon la force
du couplage électron phonon, et selon la position du défaut par rapport au centre du point
quantique. Les modes des phonons optiques de surface ne se couplent pas a la fonction d'onde
électronique quand le défaut est situé au centre, mais leur effet augmente au fur et a mesure que

le défaut s'en éloigne.
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0,5 -
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o
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Figure 3-6 : PCS d’une impureté donneur localisée au centre d’une boite cubique inhomogene en
fonction de 1’énergie ho du photon incident pour les deux valeurs L,=a* et 3a*.
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Figure 3-7 : Variation de la section de photoionisation en fonction de I'énergie photonique normalisée

de I'impureté du donneur placée au centre de la boite quantique sous I’effet du champ électrique, pour
plusieurs valeurs de pression (P=0 ; 3 et 6GPa).
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Figure 3-8 : Variation de la section efficace (PCS) d’une impureté donneur peu profonde en fonction
de I’énergie du photon incident pour différentes positions de I’impureté.
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Figure 3-9 : PCS d’une impureté donneur localisée au centre en fonction de 1’énergie du photon incident
ho pour les deux valeurs Lo=a* et 3a*.
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3.6. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié ’effet de la pression hydrostatique et du champ
électrique en présence de I’interaction électron-phonon (e-p), sur I’énergie de liaison (Ep), la
polarisabilité (o), et la section efficace de photoionisation (PCS) d’une impureté donneur
localisée dans une boite cubique inhomogene (cceur/coquille) a base de GaAs/GaAlAs. L’effet
de la position de I’impureté sur ces grandeurs physiques a été aussi étudié.

Nos résultats montrent que I'énergie de liaison, la polarisabilité et le PCS dépendent
fortement du champ électrique, de la taille du QB, de la pression hydrostatique et de la
correction polaronique. C'est ce que l'on a constaté : (i) I'énergie de liaison dépend fortement
de la largeur intérieure et extérieure du point quantique cubique, ainsi que de l'intensité du
champ électrique. Nous concluons que I'énergie de liaison est réduite par l'intensité du champ
électrique méme en présence d'un fort confinement géomeétrique. (ii) La polarisabilité augmente
en augmentant la largeur extérieure L, pour une intensité fixe du champ électrique. L'influence
de l'introduction de la pression hydrostatique est plus prononcée, elle a réduit rapidement
I'intensité de la polarisabilité du donneur. De plus, le confinement géométrique augmente
I'importance de I'interaction électron-phonon. (iii) L'influence de lI'augmentation de la largeur
extérieure Lo conduit a un décalage vers le rouge de la PCS, tandis que le pic de la PCS
augmente. L'effet combiné de la pression hydrostatique et du champ électrique provoque un
décalage du PCS vers le bleu et une réduction de I'amplitude du pic. De plus, nous avons
constaté que la PCS était fortement affectée par la position des impuretés.

La mesure de la photoionisation dans les systéemes a faible dimension permettrait de
comprendre les propriétés optiques des porteurs de charges dans les structures physiques a base
de semi-conducteurs. Au meilleur de notre connaissance, il n'existe aucun résultat expérimental

concernant la section de photoionisation sur les QW, QWW et QD.
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Chapitre 4 : Effet de la forme géométrique et du champ électrique sur la polarisabilité et la
susceptibilité diamagnétique dans les points quantiques inhomogeénes.

4.1. Introduction

Au cours de la derniere décennie, les progrés de la nano-fabrication ont permis de
fabriquer des matériaux semi-conducteurs de faible dimension tels que les puits quantiques
(QW), les fils quantiques (QWW) et enfin des structures a points quantiques (QDs) ou I'électron
est confiné dans les trois directions de I’espace [1-2]. Leurs dimensionnalités réduites
permettent d'observer et d'étudier de nouveaux effets. En effet, ces structures sont connues par
leur rendement quantique élevé par rapport a celui des puits et fils quantiques. Par conséquent,
au cours des derniéres années, des études expérimentales et théoriques des propriétés
électroniques et optiques des points quantiques homogenes (QDs) [3], ont attiré I'attention de
nombreux scientifiques en physique de la matiére condensée et en sciences appliquées [4-6].
Toutefois les états de surface peuvent diminuer leurs performances optoélectroniques car ces
états de surface piegent les porteurs de charges ce qui diminue leur nombre et par conséquent
réduit les performances électroniques et optiques a la fois. Pour pallier a ce probleme, il a été
pensé que le recouvrement total d'une boite quantique par un puits quantique de semiconducteur
différent de bande interdite plus petite (ou plus grande) et de paramétre de maille similaire peut
supprimer efficacement et durablement les centres de recombinaison non-radiative a la surface
du ceeur. D’aprés ce raisonnement un nouveau type de structure de points quantiques (QD),
appelé points quantiques non homogeénes (IQD), a été fabriqué et étudié. Ces structures sont
expérimentalement composées de deux matériaux semi-conducteurs dont I'un, avec la bande
interdite la plus petite, est encastré entre un noyau et I'enveloppe extérieure du matériau avec la
bande interdite la plus grande.

L'originalité de ces nanostructures de type cceur/coquille, réside dans leurs propriétés
physiques qui peuvent étre ajustées en controlant la taille du cceur et I’épaisseur de la coquille,
ce qui permet de manipuler a I'avance les niveaux d'énergie ainsi que les transitions intra ou
interbandes. En outre, le dopage des nanocristaux constitue l'une des facons d'obtenir de
nombreuses propriétés optoélectroniques accordables. Les interactions des donneurs ou des
accepteurs avec des excitons jouent un r6le clé dans linterprétation des spectres de
photoluminescence. Plus réecemment, le contr6le de la largeur de la bande interdite et du niveau
de fermi des nanocristaux semiconducteurs dopés révele que les propriétés dues au "dopant
solitaire™ sont responsables des nouvelles transitions ce qui conduit a une nouvelle génération
de dispositifs optoélectroniques tels que les cellules solaires et les transistors a couches minces.
Les boites quantiques sphériques inhomogenes synthétisé avec un noyau central et un ou
plusieurs des couches de coquilles (telles que CdSe/ZnS, InAs/ZnSe, CdS/PbS) attirent de
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nombreux intéréts scientifiques [7,8]. Xi Zhang et al [9] ont étudié les susceptibilités non
linéaires du troisieme ordre associées a la transition inter-sous-bandes, calculées pour les points
quantiques enrobées de forme cylindrique (ZnS/CdSe). X.N.Li et D.Z.Yao[10] se sont
intéressés a I'étude des propriétés optiques non linéaires des points quantiques CdSe/ZnS
(QDQW). Xing et al. [11] Se sont intéressés a 1’étude théorique du probleme de focalisation
des polarons liés dans les structures a puits quantiques (QDQW). Autrement, Comprendre les
états d'impurete dans ces structures est un probleme important dans la technologie des semi-
conducteurs. Récemment, J.Silva et al [12] ont calculé I'énergie de liaison du donneur en
fonction de la position du donneur en QD avec un puits sphérique infini et pour différents rayons
de la structure. Ils ont constaté que I'énergie de liaison du donneur diminue lorsque la position
du donneur localisée au centre et puis elle augmente pour atteindre un minimum, car la position
du donneur est égale au rayon du QD. Porteanu et al [13] ont mis en évidence que le
déplacement vers le rouge (Red Sheft) des spectres de photoluminescence (PL), et le seuil
d'absorption ainsi que I'énergie des phonons enregistrés sur CdS/HgS/CdS QDQW différent de
ceux enregistrés sur le CdS (QD) et sur HgS (QW). Dans le cadre de la théorie de la masse
effective et en adoptant la méthode de diagonalisation numérique, Ranjan et al [14] ont
démontré que lorsque I'impureté donneur se déplace du centre de la structure QDQW son
énergie de liaison augmente. Ce comportement est en opposition avec celui reporté sur une

simple boite quantique.

L’effet d’un champ électrique sur les propriétés physiques des nanostructures est d’un
grand intérét. En particulier, il entraine une diminution de I’énergie de liaison de I’impureté
neutre et provoque sa polarisation. Dans un puit quantique, I'application d'un champ électrique
parallelement a l'axe de croissance rétrécit la séparation en énergie entre les niveaux de
I'électron dans la bande de conduction et ceux du trou dans la bande de valence, ce qui entraine
un déplacement vers le rouge du spectre d'absorption (Red Shift). L'effet du champ électrique
sur I'énergie de liaison de I'exciton confiné dans la structure (QDQW) a été étudié par
Khamkhami et al [15]. Ces auteurs ont montré que I'effet Stark est significatif méme pour les
petites tailles et que le déplacement d'énergie est plus important lorsque I'exciton est placé sur
la surface de la boite quantique. Dans cette partie nous nous intéressons a 1’effet du champ
¢lectrique sur 1’énergie de liaison d’une impureté donneur de type hydrogénoide confinée dans
une nanostructure type ceeur/coquille (IQDQW).

L’objectif de ce chapitre est d’étudier théoriquement les propriétés optoélectroniques

d'une impureté donneur placée dans le puits d’une boite quantique cceur/coquille de
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CdS/HgS/CdS, sous I’effet de différentes perturbations : le champ électrique, le champ

magnétique pour différentes positions de I’impureté. Le calcul d’énergie est effectué dans le

cadre de I'approximation de la masse effective en utilisant la méthode variationnelle tandis que
le calcul des propriétés optiques est basé sur I'approche de la matrice de la densité compacte.

& Dans la premicre partie de ce chapitre, nous avons étudié 1’effet du champ électrique, de la
position d’impureté, de la taille du cceur et de la coquille sur 1’énergie de liaison et sur la
polarisabilité d'un dopant unique confiné dans une boite quantique sphérique (cceur/coquille)
de CdS (core)/ HgS (well) / CdS (shell). Dans le premier paragraphe, nous présentons notre
approche théorique pour déterminer les états propres par la résolution de 1’équation de
Schrédinger par le formalisme de la fonction enveloppe. Nos résultats numériques, nos
discussions et nos conclusions sont rapportés au deuxieme paragraphe.

« Dans la deuxieme partie, nous avons entamé une étude comparative sur les propriétés
optoélectroniques, pour les trois différentes formes des points quantiques (cubique,
sphérique et cylindrique). A cet effet, nous avons calculé¢ 1’énergie de liaison et la
susceptibilité diamagnétique d’une impureté donneur confinée dans des boites quantiques
de différentes formes. Puis nous avons présenté nos résultats numériques et nos conclusions

a ce sujet.
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4.2. Effets du champ électrique et de la taille du ceeur d’une boite quantique
sphérique de type ceeur/coquille sur la polarisabilité

4.2.1. Formalisme théorique

Considérons une nanostructure de type boite-quantique puits-quantiques CdS (core)/ HgS

(well) / CdS (shell) composée de trois couches semiconductrices de forme sphérique, soumise

a I’action d’un champ électrique F uniforme et paralléle & I'axe Oz. Dans cette structure, la
couche semiconductrice de faible gap dopee N est prise en sandwich par l'autre couche
semiconductrice de gap plus élevé. A cause de la discontinuité entre le matériau formant la
boite quantique (CdS de gap 2.5 eV) et le matériau environnant qualifié de puits quantiques
(HgsS de gap 0.5 eV), nous supposons que les porteurs de charge sont confinés dans le matériau
HgS par un potentiel de confinement infini. Dans le cadre de I’approximation de la masse
effective, et dans un modele a deux bandes simples, isotropes et paraboliques, I’Hamiltonien
effective du systéeme s'écrit :

2

H=-V'———+V
r-

conf

(r)+w (4.1)

Le premier terme de 1’Hamiltonien désigne 1’énergie cinétique de 1’électron, le second décrit

I’interaction Coulombienne. Le potentiel de confinement est donné par :

Vconf (r) = {O a< ' < b (42)

0 r(a and r)b

Ou a est le rayon de la couche interne (boite quantique) et b le rayon total de la boite quantique
(core + shell), par conséquent b-a est I'epaisseur de la couche externe puits quantique : (QW).
Dans I’expression (4-1) nous avons utilisé le systeme d’unités atomiques effectives ayant

comme unit¢ de longueur le rayon de Bohr effectif de [’électron donneur dans le
semiconducteur massif a” =7%%g,/m e’ , et comme unité d’énergie le Rydberg effectif
R"=m"e*/2h%] . m"est la masse effective de I’électron et &, la constate diélectrique
statique du matériau. Le paramétre sans dimension f =ea F/R" caractérise l'intensité du
champ électrique.

L’énergie due a Ieffet du champ électrique F est définie comme suit :

W =eF (rcos(6)-r,) (4.3)
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Figue 4-1 : Schéma d’une boite quantique cceur/coquille avec l'ensemble des coordonnées et les
dimensions ainsi que la position supposée de d'impureté.

I et r,sont respectivement la position de 1’¢électron et du donneur a partir du centre de la
structure. r,, est la distance entre 1’¢électron et I’impureté. Nous supposons que 1’impureté (D*)

est placée dans I’axe Oz. On trouve I’expression de I, sous la forme :

r, =‘F_Fi‘ = Jr? +r? —2rr, cos(6)

4.2.1.1. Choix de la fonction d’onde

Puisque I’équation de Schrodinger associée a 1’Hamiltonien (4-1) n’admet pas de
solution exacte nous avons utilisé encore une fois la méthode variationnelle. La fonction d’onde

que nous avons choisie s’écrit sous la forme :
w(r,0,0) =, N1+ B (rcos(6)—r;)] (4.4)
Ou S est un paramétre variationnel qui tient compte de 1’effet du champ électrique. (r) est

la fonction d’onde en absence de ce champ (f = 0), modélisée par la forme :

Sin[K (r —a)]
r

Y, (r) = exp—o(r? —2rr, cos(0)+ ) (4.5)

o est un parameétre variationnel et K est un paramétre proportionnel a I'inverse de la différence

entre le rayon total b de la boite quantique et le rayon a de la couche interne K =nt/b—a.
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4.2.1.2. Energie de liaison du donneur :

En présence des champs électrique, 1’énergie totale de 1’¢lectron est obtenue par
minimisation de la valeur moyenne de I’Hamiltonien H donnée par :
E(o, B) = (wi [H|wi)

(wilwi) (4.6)
=E, +E,, +E.

La précision de la méthode variationnelle dépend fortement du choix de la fonction d’onde qui
doit représenter au mieu les propriétés physiques du systéme.
L’énergie de liaison du donneur est définie comme étant la différence entre I’énergie de

I’¢électron en absence et en présence de I’impureté.

E,=E, —minE 4.7
a.p
E,, est I’énergie du premier niveau de la bande de conduction en présence de la perturbation

du champ électrique F . Cette énergie (subband) est calculée sous la forme :
B = <‘//o (0{ = O)|HSub|l//0 (a = O)> (4.8)

T
Onaura: Eg, ~5
-a

Apres intégration sur E, et I’énergie cinétique

(K2 =a? )1, +ofr?1, + 2K I+ 11, ) =21, + J,f

S = I, +2BJ, T +PB2M,f?2 (49)
E... représente I’énergie d’interaction coulombienne
Ecom:ﬁ{Z{(KZ—aZ)J1+a(rfJ2+2KJ3+riJ4)—2J5}+22U1:2KU2+2aU3—2(xriI5}f+2le2 (4.10)
[ +2BJ, T+B°Mf
E,. désigne I’énergie d’interaction de 1’¢lectron avec le champ électrique
E. <p? (K2 =a?)M, +a(r?M, +2K M, +1,M, )-2M, +2U, -2KU, + 20U - 2ar,J, |f* @.11)

1, +2BJ, f+p*M,f?
Les intégrales I, 12, I3, 11 et Is. J1, J2, J3, Ja et Js. M1, M2, M3 et Ma. U1, U2, U3, Ua, Us et Us,

qui ne peuvent étre calculé analytiqguement, sont données par :

bn
l, :”sinG sin?(K(r —a))exp [—Zoc\/ri2 +r?—2rr, cos0 (drdo
ao
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:j)'ji sin’ 0 sin” (K(r - 2)) exp[ 2a\/r +r2-2rr, cose]drde
ao

(r? +r?—-2rr, cos )2

Jr? r—zri cost e><p[—2a\/ri2+r2—2rﬁ Cose]drde
r“+r°—2rr,coso

= Hsin 0 sin(K (r —a))cos(K (r —a))

sin®(K(r —a)) cos 9[2( +ri2)]_rri[1+3c032 e]exp [—Za\/r.2+r2—2rr. 05 e]drde

= [[sino
0 ' (r +r?-2rr, cos 9)2

m'—.cr

b n
I5=” sin 0 sin”(K(r —)) exp[—20c\/ri2+r2—2rri cose]drde
ao\/, r’—2rr,cos0

bn
J, ”(rcose—r)smesm (K(r—a))exp[ Zoc\/r +r2=2rr, cose]drde
a0

3

b x —r)eind O sin? _
J2=“-(rcose fi)sin” O sin_ (K(r a))exp[—2a\/ri2+r2—2rri cose]drde
ao (r> +r®=2rr, cos0)?

r—r, cos0
JrZ+r2-2rr cos

m'-—-.c-

jf(rcose —1,)sin 6 sin(K (r —a)) cos(K(r — a))

><exp[—20c\/ri2 +r2=2rr, cose]drde

o 01y a8 8 02 < re sz
' (ri2+r2—2rri 0036)5

J, =

D —
o t—a

X exp [—ZOL\/ri2 +r2=2rr, cose]drde

b n _r i in? —
:”(rcose r;)sin O sin” (K(r —a)) e><p[—2a\/ri2+r2—2rri cos e]drde
20 rF+r2—2rr cos0
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b n
M, = ”(rcose—ri)zsine sinz(K(r—a))exp[—Zoc\/ri2 +r2=2rr, cose]drd(-)
ao

exp[—Zoc\/ri2 +r2=2rr, cose]drde

3

B H (rcosd —r,)?sin® @ sin? (K (r — a))
a0 (r? +r%—2rr cos6)?

r—r, coso

(rcos0 —r,)*sin 0 sin(K (r —a)) cos(K (r — a))

b
M3:J

exp[—Zoc\/ri2 +r2=-2rr, cose]drde

Oy 3

JrZ+r?-2rr coso

sin?(K(r —a)) cos 9[2(r2 + riz)]—rri [1+3cos2 9]

3
r e
(ri2 +r?=2rr, cos 6)2

M4

m'—.cr

j rcos 6-r) sine
0

X exp [—Zcx\/ri2 +1%=2rT, C0S G]drde

(rcos® —r,)*sin 0 sin®(K(r — a))

[—Zoc\/ro2 +r¥=2rr, cose]drde

b
M, =]

ot—a

\/r +1?—2rr1,C0S0

sin®(K(r —a))

b n
U;Hsin 0cos 0 e><p[—20c\/ri2+r2—2rri CoS B]drde
ao

bn
— ”sine cos Osin(K (r —a)) cos(K (r —a))exp[—Zoc\/ro2 +r2=2rr, cose]dr do
ao

rsin® cos0sin’ (K (r —a))

ex]o[—ZOL\/ri2 +r2=2rr, cose]drde

:

ot—yua

JrZ+r2-2rr, cos0

- 2 _
(rcos ©-r,)sin 6 cos ewexp [—Zoc\/ri2 +r?-2rr, CoS G]drde
r

U, =

D — T
Ct—
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U, = ﬁ(rcose— r,) sin® cosO sin(K(r —a)) cos(K(r —a))

><exp[—20c\/ri2 +r2=2rr, cose]drde

e><p[—20c\/ri2 +r2=2rr, cose]drde

S2r(rcos®—r,)sin® cosOsin’(K(r —a))
U, =]
a0

\/riz +r?—2rr, cos0

La polarisabilité d'une impureté de donneur est calculée a partir de lI'expression du moment

P =—e((F-7), ,

Nous établirons pour la polarisabilité d'un magnéto-donneur peu profond I'expression suivante :

P=a,F

dipolaire définie par :

F—Fi‘>f_oj (4.12)

(4.13)

4.2.2. Résultats numériques et discussions

Dans cette section, nous discuterons nos résultats obtenus en appliquant la méthode
variationnelle directe pour calculer la polarisabilité «, par la formule du moment dipolaire P
et I'énergie de liaison Ep d'une impureté hydrogénique dans le puits quantique (QDQW) en
I'absence et en présence d'un champ électrique. Nos calculs ont été effectués pour une boite
quantique sphérique de CdS (core)/ HgS (well) / CdS (shell), avec les paramétres physiques

répertoriés dans le tableau 4-1.

Table 4-1 : Paramétres physiques caractérisant le systeme.

. m* o0 .
Material o & g, a (Aj R (eV) E,(eV)
0
Cds 0.2 9.1 5.5 5.818 3.65 2.5
HgS 0.036 18.2 11.36 5.851 5.0 0.5

Dans nos calculs, deux cas extrémes se présentent : a = 0 (Point quantique homogéne "HQD")
et le deuxieme cas ou le rayon interne converge vers le rayon externe (a=»b) pour b fixe qui
correspond a une couche sphérique infiniment mince (Point quantique inhomogéne "IQD").

Nous présenterons les résultats pour les cas d'un HQD et d'un IQD.
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4.2.2.1. Point quantiqgue homogéne (HQD)

Dans ce cas, on prend a=0 ou le systeme étudié est devenu similaire a une boite quantique
homogene (HQD) de rayon b. Dans la figure 4-2. Nous présentons I'énergie de liaison Ep du
donneur en fonction de la position du donneur dans un point quantique sphérique (a = 0) et pour
différents rayons de la structure (b=1, 2, 4, 6 et 8a*). Nous remarquons que 1’énergie de liaison
diminue avec 1’augmentation de la position de I’impureté pour atteindre un minimum lorsque
I’impureté s’approche de la surface. Ceci peut étre due a la distribution de la fonction d’onde
électronique. Par conséquent, la diminution des dimensions géométriques de la boite quantique

crée une compression de la fonction d'onde de I'électron qui devient plus proche de I'impureté.
Dans la figure 4-3, nous avons porté, a titre d’illustration, la variation de la polarisabilité o,
pour une impureté donneur sous ’effet du champ électrique. Nous notons que la polarisabilité
diminue avec l'augmentation de I'intensité du champ électrique. Nos résultats montrent que la
polarisabilité augmente au fur et a mesure que le rayon de la boite augmente, ainsi, l'effet du
champ électrique est plus prononcé pour les boites quantiques de grandes tailles. Ceci peut étre
expliqué pour les boites de grandes tailles, ou le confinement géométrique est faible, ce qui
rend les résultats applicables au cas des semi-conducteurs 3D. L'intensité du champ électrique
favorise le confinement de I'électron et réduit la polarisabilité.

Afin d’étudier I’effet de la polarisabilité¢ électrique de 1’impureté, nous avons tracé dans la
figure 4-4 les variations de la polarisabilité en fonction de la position EI Dans cette figure,
nous montrons que la polarisabilité électrique augmente avec la position du donneur jusqu'a ce

. r 1 . . R :
qu'elle atteigne le rapport BI ~ > apres elle diminue avec 1’augmentation de la taille BI Cecli

implique que l'effet de confinement est plus important que I'effet du champ électrique dans le

cas de positions inverses faibles non significatives dans les positions majeures. Son effet est

) . . ] . R . r
plus prononce lorsque I'impureté est placée entre le milieu de la boite quantique E‘z0.4et

EI ~ 0.8 la polarisabilité commence a diminue au fur et a mesure que le donneur se déplace vers

les extrémités de la boite quantique. Nous notons également que la polarisabilité électrique

diminue a mesure que nous augmentons le champ électrique.
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10
] —=— h=8a*
9_077770_‘ —e— b=6a*
* —A— b=4a*
8 - e — v b=2a*
7 ‘ —&— b=la*
3‘._:/ 6 *
o . _v Y~ *
T L 2
—
4 W
A——a a2 . N
R e ——a D
2 3 9, v
T T " T T '

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

Figure 4-2 : Variations de I'énergie de liaison du donneur E;, en fonction de la position du donneur
(ri/ b) pour différentes valeurs du rayon du point (b= a*, 2 a*, 3a*, 4 a* et 6 a*).

f=0.1

Polarisabilité
[6)]
1

T T T T T
0,5 1,0 1,5 2,0 2,5

Figure 4-3 : Polarisabilité d'une impureté de type donneur en fonction du rayon b pour différentes
valeurs du champ électrique (f=0.1, f=0.16, f=0.18 et f = 0.2).
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6
—=— f=0.2 o« o
e

g 1\\
= ) §
L2 =

S
<

o

o

. T . T . T . T .
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

r./b

Figure 4-4 : Polarisabilité une fonction de la position d'impureté ri/b pour deux valeurs du champ
électrique.

4.2.2.2. Point quantique inhomogeéne (IQD)

Sur la figure 4-5 nous avons fixé le rayon b et nous avons tracé la valeur de I’énergie de

liaison Ep pour différentes valeurs du rayon a de I’impureté, et en fonction de sa position. Nous
a : .. . . :
observons que pour E((O.S I’énergie de liaison est presque indépendante du champ électrique

appliqué. Quand ce confinement diminue (cas b=2a"), I'effet du champ électrique se fait sentir.
Ce dernier ayant tendance a séparer spatialement I'électron (charge négative) et I'impureté
(charge positive) donc a rendre I'énergie d'interaction Coulombienne faible et par conséquent il
diminue I'énergie de liaison. Nous constatons que I'effet du champ électrique est plus prononcé
lorsque le rapport a/b tend vers 1, cas de puits quantique étroit. Ce comportement est en
contradiction avec ce qui a été trouvé dans un puits quantique simple. Ce qui prouve la
spécificité de la structure QDQW et confirme le fait que ses propriétés physiques différent de
chacun de ses constituants. En effet dans un puit quantique a fort confinement I'effet du champ
électrique sur les états d'énergie est tres faible.

Avec des rayons b>0.8a", la figure 4-6 représente le cas du confinement faible. Cette figure

montre qu'au fur et & mesure que le rapport a/b tend vers 1, I'énergie de liaison tend vers la
valeur 4R” correspondant au puits quantique. Lorsque a/b varie entre 0 et 1, la boite quantique

s'agrandie au détriment du puit quantique qui l'entoure. Dans ce cas, I'électron du donneur se

trouve confinée dans un puits quantique trés étroit de profondeur infinie. On remarque que pour
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chaque valeur de b donnée, 1’énergie de liaison augmente avec a/b et présente un minimum a

une valeur critique (a/b) Ce minimum d’énergie se déplace vers les petites valeurs du a/b

crit *
pour des rayons b<2a" et s’annule pour des valeurs b>2a". Il est intéressant de mentionner que
le rapport critique (a/b)

a/b<(a/b)

sépare la région ou I'énergie Coulombienne est dominante (région

crit
i) €t 1a région ou I'énergie cinétique est prépondérante (région a/b >(a/b)crit ).
Nous avons rapporté dans la figure 4-7, la polarisabilité électrique de I'impureté du donneur en
fonction du rapport a/b pour quatre valeurs du rayon extérieur b et pour une intensité du champ
électrique (f = 0.2). Cette figure illustre la concurrence entre le confinement géométrique (la
taille du QDQW) et le confinement du champ électrique sur la polarisabilité.

Pour les grandes valeurs du rapport a/b, le confinement géométrique est trés remarquable, et la
fonction d'onde de I'électron est trés localisée. La polarisabilité électrique de I'impureté devient
moins importante et relativement insensible aux rayons extérieurs b du QDQW. En revanche
pour les faibles valeurs du rapport a/b (la grande couche sphérique), I'effet du champ électrique
prédomine. La polarisabilité dépend fortement de la taille du puits quantique. Nous notons que

la polarisabilité diminue a mesure que le rapport a/b augmente.

4,0

3,5 H

w
[=}
1

Energie de liaison E,
N
ol
|

N
[=}
|

1,5

1,0

a/b

Figure 4-5 : Variation de I'énergie de liaison E, en fonction du rapport (a/b) pour différentes valeurs du
rayon extérieur du QDQW et pour différentes valeurs du champ électrique.
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b=0.4a*

e gb=0.6a*
v b=0.7a*
m g o mp=08a*
T T T T T T T T
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
a/b

Figure 4-6 : Variation de I'énergie de liaison E, en fonction du rapport a/b pour différentes valeurs du
rayon extérieur du QDQW : b<0.8a" (confinement géométrique fort).

Polarisabilité

Figure 4-7 : Polarisabilité d'une impureté en fonction du rapport (a/b) pour différentes valeurs du rayon
extérieur b.
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4.2.3. Conclusion

Dans cette partie nous avons montré I'influence du champ électrique externe sur le dopant
unique dans les boites quantiques sphériques cceur/coquille. Nos calculs ont été réalisés dans le
cadre de l'approximation de la masse effective a l'aide d'une meéthode variationnelle
perturbatrice en considérant une barriere de potentiel infinie. Nous avons montré que la
polarisabilité et 1’énergie de liaison dépendent fortement du confinement géométrique, de la
position d'impureté et du champ électrique.

L’effet du champ électrique est bien remarquable dans les boites quantiques de grandes
tailles et devient faible pour celles de petites tailles (effet du confinement géométrique est
prépondérant).

Nous avons montré I'existence d'une valeur critique (a/b) qui represente la limite entre

crit

le confinement tridimensionnel et le confinement superficiel sphérique. En outre, notre analyse

démontre la grande influence de la position du dopant dans le matériau de la coquille.
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4.3. Effets de la géométrie des points quantiques inhomogenes sur la
susceptibilité diamagnétique

4.3.1. Formalisme théorique

Dans cette partie, nous considérons une impureté donneur confinée dans un point
quantique d'AlAs(core)/GaAs(shell)/AlAs, soumise a un champ magnétique externe B (0,0, B)
supposé uniforme le long de la direction Z. Le potentiel de confinement est assumé par le
modéle d’un puits infini. Nous étudions les changements de I'énergie de liaison
et de la susceptibilité diamagnétique due aux effets simultanés du champ magnétique, de la

position du dopant unique et de 1'épaisseur du cceur et de la coquille.

4.3.1.1. Point quantique sphérique de type Coeur/coquille

L'Hamiltonien d'un dopant unique dans une boite quantique de forme sphérique soumis a
un champ magnétique uniforme B peut étre écrit comme suit :

e

‘90 r-eD

H=-V*-

2225 (0) 4., () (4.14)

Ou ¢ est la constante diélectrique en tenant compte de toute polarisation du systéme, ret F, sont

respectivement les vecteurs positions de I'électron et de I'impureté et e est la charge de

élémentaire.

Avec r,, est la distance entre I’¢électron et I'impureté, r,, = ‘F —I_’;‘ = \/ r? +r? —2rr, cos(6)

V¢ () est le potentiel du puit infini qui s’exprimer par :

Voot (1) = {O alr{b (4.15)

) r{a and r)b
Notons a“(Rayon de Bohr effectif) I’unité de longueur et R (le Rydberg effectif) I’unité

d’¢énergie telle que :

2 *n4
a = e o R = me yest la fréquence cyclotronique effective définie par :

m,e’ 2n*e?
_eBn
2mcR’

qui est un parameétre sans dimension qui mesure l'intensité du champ magnétique.

/4
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-8

>
>

F

Figure 4-8 : Schéma d’un point quantique sphérique avec une impureté donneur excentrée.

4.3.1.1.1. Choix de la fonction d’onde

La présence de I’'impureté dans une position excentrée rompt la symétrie sphérique du
systeme. En conséquence 1’équation de Schrodinger H 1//(r, 0, (p) =E l//(l’, 0, gp) n’admet plus de
solutions analytiques exactes. Dans cette partie, nous utilisons une méthode d’approximation
pour déterminer I’état fondamental ainsi que I’énergie qui lui est associée. Nous avons opté
pour laméthode variationnelle. La fonction d'onde d'essai y, est choisie en suivant la procédure
de la seconde perturbation qui fournit une bonne approche pour traiter des problemes

impliquant plus d'une perturbation, puis on peut écrire :

exp—a(r? — 2rr, cos(0)+r?) (4.16)

v (r) = Sin[K ir —a)]

o est un parametre variationnel et K est un paramétre proportionnel a I'inverse de la différence

entre le rayon total b de la boite quantique et le rayon a de la couche interne K =rt/b—a.

4.3.1.2. Point quantique cylindrique de type Cceur/coquille

L'Hamiltonien dans le cas d'un dopant unique dans une boite quantique de forme

cylindrique soumis a un champ magnétique uniforme B peut étre écrit comme suit :
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h? e he?B?
H=o e Ve 40 (1) 4 oy
om E‘r—ri|+ n([e)+8m*czpeD

e

(4.17)

OU m; est la masse effective de 1’électron, ¢ est la constante diélectrique en tenant compte de

toute polarisation du systéme, r et I, sont respectivement les vecteurs positions de I'électron et

de l'impureté et e est la charge élémentaire.

V,; (r,) est le potentiel du puit infini qui s’exprimer par :
Vo () =V (p,)+V5 (Z,) (4.18)

L’Hamiltonien peut se simplifier en coordonnée cylindriques ( o, ¢, z) comme suit :

*? 10 18 aZJ 2 1
H=-— =+ |- +V (P )+V5 (Z,)+ =2 ps  (4.19)
[apﬁ PO PLOP 02 )52 (2~ 2, ) ' ? 4" e

Avec r,, est la distance entre 1’électron et I'impureté : p,, = \/ pL+pE—2p,5 COS(0, — ) .

z, et z,, sont respectivement les coordonnées de I'électron et du donneur le long de la direction

z. Les potentiels de confinement des électrons dans le plan (xy) sont exprimés comme suit :

0 a( o (b
\VA: = ¢ 4.20
+ (pe) {oo r(a et r)b (4.20)
h
<
Et vezy=10 I3 (4.21)
0 Ailleurs

Ou h est la hauteur de la boite cylindrique.
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>

a b P

Figure 4-9 : Schéma d’un point quantique de type cceur/coquille a géométrie cylindrique.

4.3.1.2.1. Choix de la fonction d’onde

L’énergie de 1’état fondamental du dopant E_ et la fonction d’onde g correspondante

sont des solutions de I’équation de Schrodinger Hy 3 (p,,2.,0,)= ESwd (0., 2,.0,).

Cette équation ne peut pas étre résolue analytiquement, et la solution peut alors étre obtenue en
utilisant, par exemple, la méthode variationnelle. Pour construire la fonction d'onde d'essali,
nous examinons dabord I'énergie électronique et la fonction d'onde sans potentiel

coulombienne. Dans ce cas, la fonction d'onde correspondante peut étre écrite comme suit :

l//O (pe’ze'¢e): fe (pe)ge(ze)eim(pe (422)

Avec :

+_

lzZ, Iﬁj
2

0)= Ay Ko ) BY(Kpp) et 0,(2.)=sin|

A et B sont des constantes, et Jm et Y sont des fonctions de Bessel [40].

D'autre part, I'énergie de I'état fondamental de I'impureté (correspondant a m=0 et I1=1) peut étre
complétée par l'introduction de deux exponentielles reflétant 1’interactions coulombienne
latérales et longitudinales. Dans ces conditions, la fonction d'onde d'essai peut s'écrire comme

suit :

Vo (pe' Ze’(oe) = Nfe (pe)ge (Ze)exp(_apeD )exp<_ﬁ(ze - ZD )2) (423)
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a et B sont des paramétres variationnelles et N la constante de normalisation.

4.3.1.3. Point quantique cubique de type Cceur/coquille

Dans le cadre de I’approximation de la masse effective I’Hamiltonien du mouvement de
I’électron en interaction coulombienne avec I’impureté placée a la position ro= (Xo, Yo, Zo), dans
une boite quantique de forme cubique soumis & un champ magnétique uniforme B peut étre

écrit comme suit :

Hoo 1 (B_Eﬂj_ ¢’ iy @

go\/(x—xo)2 +(y—y0)2 +(z—zo)2

OU m” est la masse effective de 1’¢lectron, ¢ est la constante diélectrique. La hauteur de barriére

potentielle est :

V()= 0 Pour L, <|x|<L,,L <|y|<L, L <|z|<L, (4.25)

o0 Ailleurs

| I} L

Figure 4-10 : Structure inhomogéne des points quantiques de forme cubique. Les signes (+) et (-)
représentent respectivement le symbole du donneur ionisé et de I'électron.
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4.3.1.3.1. Choix de la fonction d’onde

Pour déterminer les valeurs propres de 1’hamiltonien, nous utilisons la méthode

variationnelle, et pour cela nous estimons la fonction d’onde de I’état 1s comme suit :

yL=N sin[ﬁ[ﬁ]}inHﬁnsin[n[:—inem{—[(x‘Xo)zgzz(y‘ W', (Zgazzo)zﬂ (4.26)

N est un facteur de normalisation et a, b sont les parametres variationnelle. Le terme exponentiel

est introduit afin de prendre en compte les interactions de Coulomb entre I’¢électron et le donneur
ionisé.
4.3.1.3.2. Energie de liaison du dopant Eb

L’¢énergie de liaison Ep de I'impureté a 1’état fondamental est définie comme étant la
différence entre 1’énergie de confinement obtenue en absence de I’impureté et I’énergie de 1’état

fondamental en présence de I’impureté qui s’exprime par :

EY — min (Wo[Hlwo) (4.27)
@ <‘//o |‘//o>

Alors: E, =E°-E2 (4.28)

4.3.1.3.3. Susceptibilité diamagnétique

La susceptibilité diamagnétique d’une impureté donneur confiné dans un point quantique,

dans I’unité atomique (a.u) est donnée par :

e’ (* —\
= {f-xf) 4.29
Zdla 6m 80C2 < 0 ( )
-~ =\
Avec c est la vitesse de la lumiére et <( — ro) > la valeur moyenne du carré de la distance

entre I’¢électron et le noyau.

4.3.2. Résultats et discussions

Dans ce qui suit, nous allons nous concentrer sur I'influence de la taille de la structure
cceur/coquille, de la position du donneur et de I’intensit¢ du champ magnétique sur I'état

fondamental du dopant unique, en tenant compte des différentes géomeétries du point quantique.
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Nous commengons notre discussion en étudiant la variation de I'énergie de liaison pour trois
valeurs représentatives du champ magnétique (y=0, 0.4 et 0.8) en fonction de la taille du cceur

et de la coquille. Selon la figure 4-11, nous pouvons remarquer que I'énergie de liaison a un

L

minimum d'environ [L—] ou (%j =0.5. Nous en déduisons que lorsque I'impureté est placée au
2

centre du puits quantique GaAs, I'énergie de liaison est minimale. En plus, l'augmentation du
champ magnétique induit une augmentation de I'énergie de liaison. Ceci peut s'expliquer par le
fait que le champ magnétique a un second confinement, qui s'ajoute au confinement
géomeétrique, et par conséquent la fonction d'onde devient fortement localisée au centre du point
intérieur ou I'électron est bien lié a I'impureté ce qui se traduit par une augmentation de I'énergie
de liaison.

Dans la figure 4-12 nous avons tracé la variation de la susceptibilité diamagnétique d'une
impureté donneur située au centre en fonction du rapport (L1/L>), et pour différentes formes du

point quantique non homogene : (a) sphérique, (b) cubique et (c) cylindriques. Nous

remarquons que |Z‘“a| augmente avec I’augmentation du rayon externe du point quantique.

L,

a : L . ,
Lorsque le rapport (Bj ou (L—j varie entre 0 et 1, la susceptibilité diamagnétique présente
2

un minimum pour les différentes tailles du point quantiques. En revanche, lorsque le rapport
tend vers la limite a* il est clair que le confinement géométrique induit est dominant et la
fonction d'onde est plus concentrée autour de lI'impureté. Nos résultats montrent que pour les

grandes boites quantiques, le fort confinement géomeétrique entraine une diminution plus

impressionnante de la valeur absolue de la susceptibilité diamagnétique|;(dia|. Cette derniére

converge vers une valeur limite a* qui correspond a un puits quantique 2D étroit.
Dans le but d’expliquer le comportement de la susceptibilit¢ diamagnétique et comprendre la

physique sous-jacente liée a I'influence du champ magnétique nous présentons dans la figure 4-

13 la variation de la susceptibilité diamagnétique en fonction du rapport (%j ou [Lij pour
2

différentes valeurs du champ magnétique (y=0, 0.4 et 0.8). Il semble que la valeur absolue de
la susceptibilité diamagnétique diminue au fur et & mesure que le rapport (%j ou (Lij
2

augmente. Ainsi nous remarquons que la variation de | ;(dia|s0us I’effet du champ magnétique
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n'est pas prononcée pour les petites valeurs du rapport (gj des boites quantiques en raison de

la domination du confinement géomeétrique. Lorsque le champ magnétique augmente la valeur
absolue de la susceptibilité diamagnétique |y, diminue. Ceci est peut-étre di a Ieffet du
confinement fort qui s’ajoute par I’intensité du champ magnétique appliqué.

Discutons l'influence de la position du dopant sur la susceptibilité diamagnétique en considérant

arbitrairement que le donneur ionisé est situe au milieu de la coquille. Les variations de la

L

susceptibilité diamagnétique d'un donneur excentré, en fonction du rapport (%) ou (L—j
2

présentées dans la figure 4-14 révelent des résultats intéressants.
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Figure 4-11 : Evolution de I'énergie de liaison Ep d'une impureté donneur située au centre pour
différentes formes du point quantique non homogene : (a) sphérique, (b) cubique et (c) cylindriques.
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Figure 4-12 : Susceptibilité diamagnétique Y(ui d'une impureté donneur située au centre pour différentes

formes des points quantiques non homogeénes : (a) sphérique, (b) cubique et (c) cylindriques.
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Figure 4-13 : Susceptibilité diamagnétique pour trois valeurs représentatives du champ magnétique
(y=0, 0.4 et 0.8) dans les différentes formes du point quantiqgue non homogeéne : (a) sphérique, (b)

cubique et (c) cylindriques.
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Figure 4-14 : Susceptibilité¢ diamagnétique en fonction de la position de I’impureté pour trois valeurs
représentatives du champ magnétique (y=0, 0.4 et 0.8) dans les différentes formes géométriques : (a)
sphérique, (b) cubique.
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4.3.3. Conclusion

Dans cette partie, notre objectif principal était 1’étude de 1’énergie de liaison et la
susceptibilit¢ diamagnétique d’une impureté de type donneur ionisée et placée a I’intérieur
d’une nanostructure de type cceur/coquille pour trois différentes formes (sphériques, cubique et
cylindriques). Nous avons commencé par 1’introduction de I’équation de Schrodinger effective
qui décrit le systeme dans le cadre de I’approximation de la masse effective pour les trois formes
géométriques. Puis, nous avons cherché les solutions de cette équation via le principe

variationnel de Hass afin d’étudier les variations de 1I’énergie de liaison Ep et la susceptibilité

diamagnétique y,, en fonction du rapport des rayons du ceeur et de la coquille, pour différentes

tailles et formes géométriques de la nanostructure. Les résultats obtenus montrent que : (i)
L’¢énergie de liaison Ep et la susceptibilité diamagnétique dépendent fortement de la taille et de
la forme du point quantique inhomogeéne, et qu’elles s’accroissent au fur et a mesure que le
rapport des rayons diminue. (ii) La variation de la susceptibilité diamagnétique est beaucoup
appréciable précisément pour les points quantiques inhomogenes de grande tailles. (iii) Le
champ magnétique reste un facteur tres important qui affecte les propriétés optoélectroniques
des points quantiques inhomogénes pour les différents formes géométriques (induit un fort
confinement autour de I’impureté).

Nous espérons que ces résultats intéressants seront utiles pour comprendre les comportements

liés a la perturbation du champ magnétique dans les structures cceur/coquille.
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Conclusion génerale

L’objectif de notre travail était d’étudier un ensemble des perturbations extérieures sur
les propriétés optoélectroniques d’une boite quantique cceur/coquille de type I inversé. Les
calculs ont été faits dans le cadre de 1’approximation de la masse effective et a 1’aide de
I’approche variationnelle. Nous avons présenté dans le premier chapitre une apercue générale
sur les nanostructures, leurs classifications, leurs méthodes de croissance et leurs champs
d’application. Nous avons ¢également rappelé les différentes techniques de résolution
numérique.

Dans le deuxiéme chapitre, nous avons discuté le cadre théorique de I’approche
variationnelle. Puis nous avons donné un rappel sur le formalisme relatif au probléme d’un
électron confiné dans une boite quantique. Ensuite, nous avons parlé de I’effet du champ
magnétique sur les points quantiques homogenes. Nous avons présenté une ¢tude sur I’effet des
excitations extérieurs telles que : la pression hydrostatique, la température et le champ
magnétique sur la polarisabilité et 1’énergie de liaison d’une impureté donneur confinée dans
une boite quantique cubique a base de GaAs/Gao7AlozAl. Les calculs ont été réalises en
considérant une barriére finie. Les résultats trouvés montrent une sensibilité remarquable de
I’énergie de liaison par rapport a la taille de la boite quantique. Aussi, la température et la
pression hydrostatique ont un effet considérable sur I’énergie de liaison et la polarisabilité¢ dans
les semi-conducteurs de faibles dimensions et particulierement pour les boites quantiques de
grandes tailles. L’énergie de liaison augmente avec la pression hydrostatique. Ce qui refléte la
forte localisation de I’'impureté. D’autre part, I’effet de la pression est remarquable sur la
polarisabilité et devient plus important pour les grandes boites. Par contre, 1’énergie de liaison
diminue avec la température. Il est également noté que pour T<200K I’énergie de liaison
diminue lentement que par rapport a T>200K. Les résultats montrent en général que la
température, la pression hydrostatique et le champ magnétique jouent un réle important dans la
polarisation des points quantiques. Ceci montre la possibilité de contréler les transitions
d’énergie de I’impureté en ajustant sur les paramétres de ces excitations extérieures et la taille
de la structure.

Dans le troisieme chapitre, nous avons étudié I'effet de la pression hydrostatique et du
champ électrique en présence de I’interaction électron-phonon (e-p), sur I’énergie de liaison, la
polarisabilité, et la section efficace de photoionisation (PCS) d’une impureté donneur localisée
dans une boiite quantique cubique inhomogéne (coeur/coquille) a base de GaAs/GaAlAs. Les
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résultats trouvés montrent que I'énergie de liaison, la polarisabilité et le PCS dépendent
fortement du champ électrique, de la taille du QB, de la pression hydrostatique et de la
correction polaronique : (i) I'énergie de liaison dépend fortement de la largeur intérieure et
extérieure du point quantique cubique, ainsi que de l'intensité du champ électrique. (ii) La
polarisabilité augmente en augmentant la largeur extérieure de la boite quantique. L'influence
de l'introduction de la pression hydrostatique est plus prononcée. Elle reduit rapidement
I'intensité de la polarisabilité du donneur. De plus, le confinement géométrique augmente
I'importance de l'interaction électron-phonon. (iii) L'influence de I'augmentation de la largeur
extérieure conduit a un décalage vers les hautes énergies du PCS, tandis que le pic du PCS
augmente. L'effet combiné de la pression hydrostatique et du champ électrique provoque un
décalage vers les basses énergies du PCS et une réduction de I'amplitude du pic. De plus, le
PCS est fortement affectée par la position des impuretés.

Le quatrieme chapitre est divisé en deux parties. La premiere partie est réservée a 1’étude
de I’effet du champ électrique externe sur la polarisabilité et I’énergie de liaison d’une impureté
donneur confinée dans une boite quantique sphérique de type cceur/coquille. Les résultats
trouvés dans le cadre de l'approximation de la masse effective a l'aide d'une méthode
variationnelle perturbatrice en considérant une barriere de potentiel infinie, montrent que la
polarisabilité et I’énergie de liaison dépendent fortement de la taille de la boite quantique, de la
position de I’impureté et du champ électrique.

Nous avons montré 1’existence d’une valeur critique (Ej qui représente la limite entre le
crit
confinement tridimensionnel et le confinement superficiel sphérique.

La deuxieéme partie porte sur I’étude comparative de 1’énergie de liaison et de la
susceptibilité¢ diamagnétique d’une impureté de type donneur ionisé placée a I’intérieur d’une
nanostructure de type coeur/coquille pour trois différentes formes géométriques (sphérique,
cubique et cylindrique). Les résultats obtenus montrent que : (i) L’énergie de liaison et la
susceptibilité diamagnétique dépendent fortement de la taille et de la forme géométrique du
point quantique inhomogene, et qu’elles s’accroissent au fur et a mesure que le rapport des
rayons interne et externe diminue. (ii) La variation de la susceptibilité diamagnétique est
beaucoup appréciable pour les points quantiques inhomogenes de grande tailles. (iii) Le champ
magnétique reste un facteur trés important qui affecte les propriétés optoélectroniques des
points quantiques inhomogeénes pour les différentes formes geométriques (induit un fort

confinement autour de I’impureté).
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En perspective, nous envisageons aussi de refaire les calculs pour d’autres matériaux et
aussi avec d’autres méthodes de résolution numérique autre que la méthode variationnelle tels
que les éléments finis, la différence finie et la théorie de la densité fonctionnelle (DFT)...etc,

et aussi de faire des études expérimentales en ce domaine.
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