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Résumé. — De récentes mesures de photoluminescence sous pression hydrostatique effectuées sur des puits
quantiques III-V de type I montrent un comportement caractéristique de ces microstructures. De maniere
générale, le coefficient de pression des transitions optiques dans ces structures est inférieur a celui du matériau
massif. En comparant les résultats expérimentaux disponibles avec un calcul théorique, nous sommes amenés a
distinguer le cas des puits quantiques profonds dans les matériaux a petits gaps de celui des puits peu profonds
dans des matériaux a grands gaps. Nous montrons comment, aux effets de la non-parabolicité, sensibles dans
ces deux cas, se rajoutent, dans le second cas seulement, ceux de la délocalisation de I’exciton dans les
barriéres.

Abstract. — Recent photoluminescence measurements under hydrostatic pressure, performed on some III-V
type I quantum wells, show a characteristic behaviour of these microstructures. Generally speaking, the
pressure coefficient of the optical transitions in these structures is lower than that of the bulk material.
Comparing the experimental available results with a theoretical calculation, we are led to distinguish between
the case of deep quantum wells in narrow gap materials and the one of shallow quantum wells in wide-gap
materials. We show how, to the effects of the non parabolicity, present in both cases, the effects of the

delocalization of the exciton in the barriers must be added, only in the second case.

1. Introduction.

L’étude des effets de la pression hydrostatique sur
les microstructures (puits quantiques, hétérostructu-
res, super-réseaux, diodes LASER) présente un
intérét incontestable et fait 'objet de nombreuses
publications [1-9].

L’avantage de cette technique de perturbation
réside dans le fait que des valeurs relativement
faibles, de pression permettent d’observer des effets
importants. A titre d’exemple, des études de photo-
luminescence ont montré qu’aux alentours de
40 kbar, se produit le croisement des minima X et
I' dans GaAs massif. Plus récemment, d’autres
expériences ont montré le méme effet dans des
structures a puits quantiques [3, 5, 8], et permis
d’accéder aux parametres encore mal connus que
sont les « band-offset », c’est-a-dire en fait, les
profondeurs respectives des puits confinant les élec-
trons et les trous. En effet, si dans une structure a
puits quantiques, la différence des gaps des maté-
riaux en présence est assez bien connue, la réparti-
tion de cette différence entre bande de valence et

bande de conduction reste encore un sujet de
controverse. Diverses méthodes [7, 10-12] ont été
mises en euvre pour y avoir acces, et il semble bien
que l'utilisation de la pression hydrostatique soit un
bon moyen d’y parvenir.

D’une maniére générale, les études optiques
menées a I'aide de la pression hydrostatique sur les
puits quantiques ont trait, dans un premier temps
aux valeurs des coefficients de pression des transi-
tions observées dans la gamme 0-30 kbar [2, 7, 9].
Dans un second temps, I'intérét est porté sur le
phénomene de croisement cité ci-dessus. Nous nous
intéressons ici au domaine des relativement basses
pressions dans lequel les travaux les plus récents sur
les structures a puits quantiques montrent en particu-
lier que les coefficients de pression des transitions
optiques sont toujours inférieurs a ceux du matériau
massif.

C’est dans 'explication d’un tel phénomene et de
ses corrélations avec les divers paramétres physiques
des hétérostructures que réside le but de la présente
étude. Celle-ci est articulée comme suit :
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Tout d’abord nous présentons les grandes lignes
d’un modele théorique utilisé pour calculer les
énergies des transitions optiques dans les puits
quantiques ainsi que leurs coefficients de pression.
Dans une seconde partie, nous exposons les résultats
expérimentaux et théoriques que nous avons obtenus
dans le cas d’'un puits profond (1 500 meV) dans un
matériau a petit gap (~ 800 meV), GaSb-AlSb.
Nous établissons ensuite la comparaison entre les
résultats de notre modele avec les expériences de
Venkateswaran et al. [3] sur des hétérostructures a
puits peu profonds (~ 300 meV) dans un matériau a
grand gap (~1500meV), GaAs-Ga;_,AlAs.
Enfin, dans la derniére partie, nous tirons les
conclusions sur les phénomeénes physiques mis en
jeu.

2. Modéele de calcul.

Notre calcul se place dans le cadre du formalisme de
la fonction enveloppe de G. Bastard [13], en assu-
rant la continuité de la fonction enveloppe et de la
densité de courant de probabilité aux hétérointerfa-
ces [9, 14]. Sur la base de ce modele, nous effectuons
un calcul auto-consistant prenant en compte la
variation de masse de la particule, due a la non-
parabolicité des bandes d’énergie. Nous obtenons
ainsi les énergies de confinement des électrons et des
trous. Une correction excitonique, donne acces a
I’énergie fondamentale de recombinaison électron-
trou, c’est-a-dire a I’énergie du photon de lumines-
cence. La valeur de I’énergie de liaison de I’état 1s
de lexciton est calculée a partir de sa valeur
R, dans le matériau massif dans le cadre du forma-
lisme de G. Bastard [15] établi pour un puits infini,
ce qui ne différe pas de maniére dramatique, dans le
cas des puits relativement larges étudiés ici, des
calculs a puits finis comme ceux de Green et al. [16].
Quand la largeur du puits passe de l'infini & zéro, le
Rydberg effectif R de P’exciton passe de Rjf a
4 R§ suivant la courbe présentée sur la figure 2 de la
référence [15]. Enfin, les trous lourds et légers étant
différemment quantifiés, nous devons considérer
successivement les excitons légers et lourds (ceci est
illustré sur la figure 3 de la référence [17]). La
modélisation de la pression hydrostatique passe par
la prise en compte de divers phénomenes : i) dimi-
nution de la largeur du puits avec la pression. Son
effet est typiquement une augmentation tres faible
des énergies de confinement. La variation relative
de largeur est de I'ordre de 10~> kbar~!. Elle est
donnée par la théorie de I’élasticité.

ii) variation de la profondeur du puits liée a la
différence des coefficients de pression des gaps des
matériaux constituant ’hétérostructure ;

iii) augmentation des masses effectives des por-
teurs due a ’augmentation des gaps. Nous utilisons
le modele de Kane & trois bandes [18] :

REVUE DE PHYSIQUE APPLIQUEE

N° 8
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ol C®et C¥sont les coefficients de pression des gaps
respectifs des barrieres et du puits, P est la pression
appliquée, E;’ et E;" sont les gaps et E,, Ej les
énergies de confinement des électrons et des trous
légers qui sont, seuls, concernés par le couplage kp.
La modification en pression des masses induites par
Paugmentation de I’élément de matrice de Kane (de
I'ordre de 6 x 10~ * kbar~! en valeur relative) est
d’un ordre de grandeur inférieur a celle qui découle
de l'ouverture des gaps ; elle peut étre raisonnable-
ment négligée.

Les expressions précédentes montrent qu’un calcul
auto-consistant est nécessaire pour connaitre les
valeurs des niveaux d’énergie et des masses. Les
équations (1) a (6) montrent que les masses effecti-
ves augmentent quand la pression augmente, a la
fois dans le puits et dans les barrieres. C’est un point
intéressant a discuter car cela représente une impor-
tante contribution & la variation des coefficients de
pression des transitions optiques: dans le puits,
I’augmentation de masse provoque un « effondre-
ment » des niveaux vers le fond du puits de poten-
tiel ; hors du puits, elle induit une réduction de
I’extension spatiale de la fonction enveloppe. Ainsi
les variations des masses effectives avec la pression,
provoquent une chute des niveaux d’énergie si les
masses augmentent plus vite dans les barrieres que
dans le puits. Dans le cas contraire, les niveaux ont
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tendance a croitre. Enfin, considérons la dépendance
en pression du Rydberg effectif des excitons. Celle-
ci n’est pas facile a calculer car elle est fonction des
variations de la largeur du puits, des masses effecti-
ves et de la constante diélectrique.

En considérant, pour la constante diélectrique,
une variation donnée par [25] 1/ede/dP = « le
Rydberg tridimensionnel subit. une variation donnée
par:

Rp(P)=RH(0)exp(—2xP) u(P)/n(0) (7)

ou u (P)et u(0) sont les masses effectives réduites
des excitons a la pression P .et & pression atmosphéri-
que respectivement. Cette variation n’a pas été
mesurée pour GaAs, mais a été mesurée par réflecti-
vit€ a la température de I’hélium liquide dans le
phosphure d’indium par Chen et al. [26] ; ces auteurs
ont trouvé une variation de 3 % par kilobar, alors
que la théorie de la masse effective prévoit 1 %. Les
expressions utilisées pour les masses des excitons
lourds et légers sont explicitées dans [27].

La variation du rayon de Bohr a trois dimensions
est donnée par :

agp(P) = agsp(0) exp(kP) n (0)/p (P). (8)

En tenant compte de toutes ces variations, nous
pouvons calculer les énergies de liaison des excitons
lourds et légers pour chaque valeur de la pression.

3. Puits profonds. Matériaux a petit gap.

La figure 1 représente I’évolution sous pression
hydrostatique du spectre de photoluminescence a
T =2K dun puits quantique GaSb-AlSb d’une
épaisseur de 78 A [7]. Dans la gamme de pression
étudiée (0-7 kbar), I’énergie de la transition excitoni-
que associée au puits (QW) augmente linéairement
avec la pression, de méme que les énergies des
transitions eA, et Ay X caractéristiques du substrat
GaSb de notre échantillon. Ce dernier a été obtenu
par Epitaxie par Jet Moléculaire sur un substrat
orienté suivant la direction (001) ; des détails sont
donnés dans [19]. Le fait expérimental important ici
est que le coefficient de pression de la transition QW
(14,1 meV/kbar) est inférieur a celui des transitions
eA, et Ay X (15,0 meV/kbar).

Nous avons calculé ces coefficients de pression
avec les valeurs des divers parametres données dans
le tableauI. Dans un premier temps, nous avons
ajusté la répartition bande de valence-bande de
conduction de la différence des gaps, afin de retrou-
ver la valeur de la transition mesurée a pression
atmosphérique (838 meV). 11 s’agit ici d’une
méthode indirecte qui nous permet de proposer la
valeur suivante: AE, = 40 + 25 meV [7] en assez
bon accord avec les valeurs citées dans la littérature
[10, 20-22] et avec la « régle de I’anion commun »
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Fig. 1. — Dépendance en pression du spectre de lumines-
cence d’un puits quantique GaSb/AISb de 78 A d’épais-
seur. QW représente la recombinaison radiative électron-
trou dans le puits quantique. €A, et A; X correspondent
au substrat de GaSb.

[Pressure dependence of the luminescence spectrum of a
78 A-wide GaSb/AlSb quantum well. QW represents the
electron-light-hole optically active recombination of the
carriers in the quantum well. Both eAo and AoX corre-
spond to the GaSb substrate.]

qui suggere que l'offset de la bande de valence doit
rester relativement faible. C’est bien le cas ici,
puisque la différence des gaps des deux matériaux en
présence est de 'ordre de 1 500 meV ce qui entraine
8E, =0,027 AE,. 1l est a remarquer que notre
échantillon présente la particularité d’étre une struc-
ture contrainte, en raison du fort désaccord de
maille (0,65 %) qui existe entre le GaSb et I’AlSb.
Dans la gamme de pression utilisée, aucune déforma-
tion irréversible n’a été produite (en relachant la
pression, on retrouve le spectre de luminescence
initialement obtenu a pression atmosphérique). Bien
que la couche tampon de AISb introduite entre le
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Tableau I. — Constantes physiques de GaSb et AlSb.

REVUE DE PHYSIQUE APPLIQUEE

[Physical constants of GaSb and AlSb.]

GaSb AlSb
S, (1076 bar~1) 1,48 (%) 1,634 ()
S,, (1076 bar™ 1) —045() | —0,552(
S, (1076 bar 1) 2,23 (%) 2,38 (%)
Paramétre de réseau 6,0959 () 6,1355 ()
(1071%°m)
a(eVv) — 8,30 — 5,90
b(eV) -2 - 1,35
0E5/0p (meV/Kbar) 15(% 10(%
m e/m, 0,041 (*) 0,110 (%)
V1 11,8 (%) 4,15(%
V2 4,03 (%) 1,01 (%)
V3 526 (%) 1,75 (%)

(a) Ref. [Zé]; (b) Ref. [21]; (c) Ref [29]; (d) Ref. [30].

substrat de GasSb et le puits quantique soit relative-
ment mince (1 000 A), sa largeur dépasse I’épaisseur
critique au-dessous de laquelle on peut craindre un
régime de déformations plastiques [19]. Il parait
donc raisonnable d’estimer que cette couche d’AlSb
est enticrement relaxée. Ceci nous conduit a calcu-

GaSb /AlSb

N
(3]

VARIATIONS RELATIVES (meV)

Cc __V
0 b —_— __._.___l's-l'8
- ¥ v AOX
-25 - . e-Aq
1 1 " 1 ! | 1 |
2 4 6 8

PRESSION (kbar)

Fig. 2. — Déplacements relatifs des trois pics de lumines-
cence en fonction de la pression. La droite en trait plein
(QW) correspond aux résultats de notre calcul, la droite en
pointillés aux prévisions d’'un modéle parabolique.

[Relative shift of the three recombination lines versus
pressure. The solid line corresponds to the results of our
calculation ; the dashed one to the predictions of the
paraboli¢ model.]

N°8

ler, selon la méthode originale proposée par Voi-
sin [23], une séparation, en k = 0, entre les bandes
de trous lourds et légers de 45,2meV, due a la
contrainte d’interface provoquée par le désaccord
des mailles.

Ce fait a une conséquence trés importante. La
transition excitonique fondamentale observée en
photoluminescence met en jeu les trous légers de
GaSb, et non les trous lourds, comme c’est le cas
dans les structures non contraintes du type GaAs-
GaAlAs [21].

Le résultat de notre calcul est présenté sur la
figure 2, ou sont portés les déplacements relatifs des
énergies de recombinaison en fonction de la pres-
sion. La comparaison sur cette figure entre le calcul
ne tenant pas compte de la non-parabolicité des
bandes (ligne pointillée) et celui qui la fait intervenir
(trait plein) montre que la variation de masse des
porteurs, représentée figure 3, est un parameétre
déterminant dans le coefficient de pression de la
transition QW. Pour étayer cette hypothése, nous
avons représenté sur la figure 4, les variations calcu-
lées d’une part des énergies de confinement des
porteurs et d’autre part de I'énergie de liaison de
I’exciton. On observe clairement que la variation du

0.06
GaSb/AISb
| trous légers
)
E
7]
w
2
[
o 0.05
w
[
[Ty
w
7]
w
7
2 -
s L électrons
0.04 1 1 L 1 1 1 1

1 2 3 4 5 6 1

PRESSION (kbar)

Fig. 3. — Variations calculées, dans le cadre du modéle a
trois bandes de Kane, des masses des porteurs dans la
couche de GaSb, en fonction de la pression hydrostatique
appliquée.

[Computed variations, within the framework of Kane’s
three-band model, of the carrier-masses in the GaSb layer,
versus pressure.]
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Fig. 4. — Différentes contributions au coefficient de

pression de la transition optique dans un puits GaSb-AlISb
(L, =78 A) (a) variation de I’énergie de confinement de
I’électron en fonction de la pression, (b) la méme figure
pour le trou léger, (c) variation du Rydberg effectif dans le
puits quantique sous pression.

[Different contributions to the pressure dependence of the
optical transition related to the QW. (a)Change in
electron confinement versus pressure, (b)the same as
(a) but for the light hole, and (c) variation of the effective
Rydberg in the QW under pressure.]

Rydberg effectif dans le puits est inférieure d’un
ordre de grandeur a celles des niveaux d’énergie.
Autrement dit, I'effet de variation du Rydberg avec
la pression est un effet secondaire par rapport a celui
de la variation des masses. Remarquons que, dans le
cas probable d’une luminescence de caractére extrin-
seque de type p [19], le calcul de Pan etal. [24]
montre que la variation de 1’énergie de liaison des
excitons liés aux accepteurs résiduels de GaSb est,
compte tenu de la variation du rapport o = m/m
dans la gamme de pression étudiée, treés faible. Elle
ne peut donc pas contribuer d’une mani€re mesura-
ble a la valeur du coefficient de pression du puits
quantique GaSb-AlSb.

4. Puits peu profonds. Matériaux a grands gaps.

Récemment, des études détaillées des effets de la
pression hydrostatique sur les niveaux d’énergie des
puits quantiques GaAs-GaAlAs ont été publiées [3-
6, 8]. Les hétérostructures utilisées sont produites
par EJM [3, 4] ou par MOCVD [5, 6, 8]. Nous nous

MICROSTRUCTURES III-V SOUS PRESSION HYDROSTATIQUE
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sommes particulierement intéressés aux travaux de
Venkateswaran et al. [3, 4] dont les échantillons
consistent en une série de plusieurs monopuits de
diverses largeurs séparés par de larges barri¢res de
GaAlAs. Des mesures de photoluminescence a
basse température et jusqu’a 70 kbar donnent les
résultats suivants : i) tous les pics se déplacent vers
les hautes énergies quand la pression augmente, ii)
les coefficients de pression des transitions excitoni-
ques mettant en jeu les trous lourds et légers sont
différents, iii) ces coefficients décroissent lorsque les
largeurs des puits diminuent.

Nous avons effectué une série de calculs numéri-
ques dans le cas des puits quantiques GaAs-GaA-
1As, afin d’expliquer les résultats expérimentaux
obtenus par Venkateswaran ez al. [3, 4] a 80 K. Les
valeurs des divers parameétres utilisés dans notre
calcul sont résumées dans le tableau II. La figure 5
montre les coefficients de pression des énergies de
recombinaison des excitons libres mesurés dans des
puits quantiques GaAs-Ga,;Al,3;As (cercles blancs
et noirs) et les résultats de nos calculs a la fois pour
les trous lourds (pointillés) et légers (trait continu).

Tableau IL. — Constantes Physiques de GaAs et
Ga, _ Al As.

[Physical constants of GaAs and Ga, _ AL As.]

GaAs Ga, _ Al As
S;;(107¢ bar™Y) 1,16 ()
S,, (107 ¢ bar™Y) —-037(
S44 (107 % bar™Y) 1,67 ()

m¥/myg 0,0665 (°)|0,0665 40,0174 x (®)
+0,14 x? (x < 0,35)

0E5/0p (meV/Kbar) | 10,7(%) 9,8(9)

71 7,65 () 402()(x = 1)

2 2,41 (%) 0,78()(x = 1)

Y3 3,28(9) LS5C)(x=1)

(a) Ref [311; (b) Ref [32]; (c) Ref [8]; (d) Ref [3];
(e) Ref [30].

Deux comportements asymptotiques sont a remar-
quer. A la limite des grandes largeurs de puits, le
caractére bidimensionnel de la microstructure dispa-
rait, ainsi que les effets de quantification, dés que la
largeur exceéde la longueur d’onde de de Broglie des
porteurs. Le coefficient de pression de la transition
optique tend alors vers celui du GaAs, c’est-a-dire
10,7 meV/kbar [3, 5, 8].

A T'opposé, lorsque la largeur du puits devient trés
faible, le coefficient de pression des structures tend
vers le coefficient de pression du gap du matériau
constituant la barriere. Dans ce cas, comme le
montre la figure 6, les fonctions enveloppes des
électrons et des trous sont principalement localisées



(cercles blancs pour les trous lourds et noirs pour les
légers) et les résultats de notre calcul (ligne pointillée pour
les trous lourds et trait plein pour les trous légers).
L’incertitude expérimentale a été représentée par un
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. segment vertical qui correspond aux mesures des coeffi-
cients de pression expérimentaux du GaAs et du
Gay,Al3As  [3], Clest-a-dire 10,7 + 0,1 meV/kbar et
9,8 + 0,1 meV/kbar.

[Comparison between the pressure dependence of the
Ga,;Alj ;As quantum well measured at 80 K (open circles
for the heavy holes and solid ones for light holes) and the
results of that calculation (dash-dotted line for the heavy
holes and solid line for the light holes). The experimental
uncertainty has been represented by a vertical line, which
corresponds to the measurements of the experimental
pressure coefficients of GaAs and Ga,;Al,;As [3], that is
10.7 + 0.1 meV/kbar and 9.8 +0.1 meV/kbar respect-
ively.]

dans les barrieres. En effet, pour des largeurs de
puits de 10, 60 et 110 A, les probabilités de trouver
I’électron (le trou léger) dans les barriéres sont
respectivement de 79 %, 9,4 % et 2,6 % (82,6 %,
14,8 % et 5,1 %). Enfin, la .figure 7 montre la
variation du coefficient de pression de I’exciton léger
quantifié en fonction de la probabilité de trouver
I’électron dans la couche de GaAs.

On retrouve les comportements asymptotiques
des deux cas limites observés précédemment.

5. Conclusion.

La tendance générale des transitions optiques dans
les puits quantiques de type I est d’avoir un coeffi-
cient de pression inférieur a celui du matériau
massif. La masse effective des porteurs augmente
avec la pression ainsi que leur confinement dans le
puits. C’est le cas des puits quantiques contraints
GaSb-AlISb pour lesquels les puits de potentiel
surtout pour les électrons sont profonds. Dans le cas
des puits quantiques GaAs-GaAlAs, ou la profon-
deur des puits n’excéde pas quelques centaines de

0.02f M —
14 11 L Lo L1 l 11 1 l'lll 11 1 l 111 ll 11 1.1
-150 -100 -50 0 50 100 150
POSITION (Angstrom)
Fig. 6. — Représentation schématique de la densité de

probabilité de présence calculée pour I’électron (e) et le
trou léger (lh) dans le cas des trois largeurs de puits
(GaAs-Gag;Al;;As). Les largeurs correspondantes sont
(a): 10, (b) : 60 et (c) : 110 A. Les fonctions d’onde sont
plus étendues dans le cas des puits étroits que dans des
puits larges. Les probabilités de trouver I’électron dans le
puits sont respectivement : 20,99 % (a), 90,63 % (b) et
97,39 % (c). Quant au trou léger on a: 17,34 % (a),
85,20 % (b) et 94,93 % (c).

[Schematic representation of the real-space density of
probability obtained for the electron (e) and the light hole
(Ih) in the case of three widths of the GaAs-Ga,,Al;;As
QW. The corresponding widths are (a) 10 A, (b) 60 A and
(c) 110 A. The wave function is more delocalized in the
space in the case of narrow wells than in the case of wide

wells. The probabilities inside the well, J’ | Fe* |2 dz, are,

respectively (a) 20.99 %, (b) 90.63 %, (c) 97.39 %, for the

electron. In the case of the light hole, J | FR¥|? dz gives

(a) 17.34 %, (b) 85.20 %, (c) 94.93 %.]

meV, les porteurs sont moins localisés et ont ten-
dance a pénétrer dans les barriéres. En pression, la
masse effective des porteurs augmente plus vite dans
les barrieres que dans le puits, ce qui entraine une
diminution du taux de transmission dans les barriéres
quand I’échantillon est comprimé. Les porteurs sont
alors plus confinés et le coefficient de pression de la
transition de luminescence prend une valeur intermé-
diaire entre ceux du GaAs et du GaAlAs.

Quant aux autres effets de la pression, tels que les
variations d’épaisseur du puits, du Rydberg effectif,
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Fig. 7. — Calcul du coefficient de pression de la transition
optique électron-trou léger dans un puits quantique
GaAs-Gay;,Aly;As, en fonction de la probabilité de trou-
ver I’électron dans la couche de confinement (GaAs). Les
valeurs asymptotiques de 10,7 meV/kbar et 9,8 meV/kbar
correspondent au GaAs et au Ga,;Al);As massifs [3].

COEFFICIENT DE PRESSION (meV/kbar)

[Calculation of the pressure coefficient of the quantum

well as a function of the probability J | Fe*|? of finding

the electron in the GaAs confining layer. The asymptotic
values of 10.7 and 9.8 meV/kbar correspond to bulk GaAs
and Gay;Aly3As [3].]

et de I’élément de matrice de Kane, ils semblent se
compenser et sont, de toute fagon, inférieurs d’un
ordre de grandeur aux effets précédemment cités.
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En résumé, nous pouvons exhiber la distinction
suivante :

i) dans les puits profonds et les matériaux a petit
gap, 'exciton est trés localisé dans le puits. La faible
valeur du coefficient de pression s’explique unique-
ment par la non-parabolicité des bandes, et donc par
laugmentation des masses en pression ;

ii) dans les puits moins profonds et les matériaux
a grands gaps, 'augmentation des masses en pression
est un peu moins importante et se trouve en concur-
rence avec I'effet de délocalisation des excitons. Ce
fait est particuliérement sensible lorsque 1’épaisseur
du puits diminue. Le coefficient de pression de la
transition tend alors vers celui du gap du matériau
constituant la barri¢re.
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