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Introduction

Le travail présenté dans cett@se concerne I'étude du pompageique dans le silicium. Il a

pour objectif d’explorer la physique du spin des électrons de conduction dans ce
semi-conducteur particulier, qui, aprées mBétimposé comme matéu de choix de
I'électronique traditionnelle,manipulant uniquement la chgr de [I'électron, se voit
actuellement reconsidéré pour ses propriétés de Epieffet, les temps de relaxation de spin
électronique attendus sont longs, ce qui fait potentiellement du silicium un bon candidat pour
transporter de l'information codée sousrnie d’orientation de spin. Les retombées
technologiques espérées sont bien sdr prteoses, mais, fondamentalement, I'état des
connaissances de la physique spin dans le silicium estdm moins avancé que dans les
autres semi-conducteurs, notamment lemi®nducteurs IlI-V. Laraison en est que
I'injection et la détection d’'une polarisatioreétronique sont problématigs dans le silicium.

Des progrés marquants ont pourtant été ralstetrés récemment en ce sens par Ztic

Jonkel!, Appelbaurff!, et témoignent de I'importancki sujet dans le contexte actuel.

Historiquement, c’est dans $dicium que le pompage optiques semi-conducteurs a été mis

en évidence, par Lamp®] dans une expérience deagance magnétique des noyaux’i&i.

C’est le découplage des états par interactiam-agbite qui est a la base du phénoméne. Sous
lumiére polarisée circulairement, les éleos de conduction acquierent une polarisation,
gu’ils transferent aux noyaux par le biais detémaction hyperfine entre le systeme de spins
électroniques et le systéme de spins nucleai@® résultat a ouvert la voie a I'étude du
pompage optique et de la dynamigleespin dans les semi-conduct&lir€es recherches ont

eté principalement conduites sur les composés IlI-V, au détriment du silicium. La raison en

est liée a deux caractéristiques fondamentales diedeture de bandes de ces composés : la
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nature du gap, et le couplage spin-orbite. Les aprestces d’'un gap direct et d’un couplage
spin-orbite important dans de composés 1lI-V sont imméates : I'absorption et la
recombinaison radiative y sont fortes, etrignsfert du moment angulaire des photons aux
électrons, efficace. Le temps de vie des é&mestret le temps de relaxation de spin des
électrons dans la bande de conduction sonttgoat du méme ordre de grandeur. De fait,
I'injection et la détection dine population électronique pokée de spin peuvent se faire
optiqguement, avec des moyens extrémement simples. La premiere expérience de
photoluminescence polarisée circulaient a ainsi été faite par Parsfnsdés 1969, sur
GaSh. Les efforts théoriques et expérimentausgsont poursuivis damgtte voie ont mené

a lidentification des principaux mécamss de relaxation de spin dans les

semi-conducteuls.

Dans le silicium, c’est la sittian inverse qui prévaut. Le gdpndamental est indirect, et le
couplage spin-orbite, faible. L’abrption optique est faiblement efficace, et le temps de vie
des électrons de conduction est de plusieursesrde grandeur supérieur a leur temps de
relaxation de spin. De fait, c’est principalempat la résonance électronique de spin des états
donneurs, délocalisés vers la bande de cdimuen fonction de la température ou de la
concentration électronique, que I'étude de laanlgique de spin des étamns dans le silicium

a été abordée. Un ensemble trés impordentésultats expérimentaux a été obtént, dont

on peut retenir un ordre de grandeur du temps de relaxation ddespordre de quelques
dizaines de nanosecontffs La technique du pompage optigquer contre, permet d'étudier

la polarisation d’électrons libres de conducticnéés directement a partir de la bande de
valence. A cause des difficultés évoquées ci-desdle a été appliquée au cas du silicium
principalement de facon indoke, c'est-a-dire couplée & umesure de résonance magnétique

des noyaux dé&Si. Ainsi, Bagrae\et al, ont poursuivi les travaux de Lampel, notamment en
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introduisant des centres profonds de redoaibon pour diminuer le temps de vie des
électrons de conductiBi®”. En dépit d'efforts menés jgg’au début des années 80, une
polarisation maximale nucléaire deulEment 0.03% a été détectée par Badidev
Récemment, Verhulé? a repris ces travaux et progode nouvelles mébdes pour obtenir
des polarisations nucléaires a@suwl’'un ordre de grandeur. £avancées ont montré que la
diminution du temps de vie est un moyen efficdeecroitre I'efficacité du pompage optique

dans le silicium.

Dans ce travail, nous reprenons cette idéeegplbitons sous différentes formes : dans une
expérience de photoluminescence polarisée, puis dans une expérience de photo-émission

polarisée.

Dans le premier chapitre, nous rappelons quedgpropriétés fondamentales du silicium. En
particulier, sa structure de bandes, la position des principaux gaps et les propriétés de symétrie
des fonctions d’'onde en centre zitne sont détaillées. Ces rappsist destinés a mettre en

place une base théorique pour le calcul pdarisation électronigue initiale que nous
proposons dans le deuxieme chapitre, consanr@rancipes de base du pompage optique des

semi-conducteurs.

Dans le troisieme chapitre, nous mettongarvre I'idée du raccourcissent du temps de vie

en jouant sur la concentration d'impuretéesmme proposé initialement par Bagraev, mais
dans une expérience de photoluminescence pétaren régime stationnaire, qui est une
mesure directe du degré de polarisation électronique. Cette méthode a longtemps été
considérée comme inadaptée dans le cas diusilipour les raisons déja évoquées, mais en

réalité, c’est surtout I'absence de source accéedatltissante proche du gap fondamental qui
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a empéché son application. L'utilisation d’'un laser Ti3Ald’'une puissance optique de 1 W

nous a permis de mener la premiere étude consacrée a ce sujet.

Dans le dernier chapitre nous contournons la difficulté liée au temps de vie en proposant une
expérience de photo-émission résoln énergie et en spin. L'idée est de remplacer le temps
de vie par un temps d’échappement des électrarsldavide. Nous conduisons cette étude en
préparant des cathodes de silicium en affidi&ctronique négative, ce qui nous permet
d’étudier les distributions d’énergie etute polarisation pour une gamme d’énergies
d’excitation allant du gap fond®ental indirect, dans le doma de linfrarouge, au gap
direct, dans le domaine deultraviolet. Nous montrons qu'au gap direct, une forte

polarisation électronique est observée, enracavec les valeurs théoriques calculées.
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1 Propriétés physiques importantes du silicium

Cette partie a pour but de présenter certaprepriétés physiques importantes du silicium
liées a sa structure de bandes, et de mettravant les particularités qui en découlent par

rapport aux autres semi-conducteurs.

1.1 Cristallographie

Le silicium possede la structure cristallographique du diamant. Son groupe d’espace est

notéFd@n dans la notation intertianale de Hermann-MauguinQ/ dans la notation de

Shoenfliess. Son groupe ponctud® symétrie est le groupendm. Ce groupe contient
notamment 'opération d’inversiomt le cristal est dit centro-symétriqgue. Une conséquence
importante est que le mécanisme de Dyakonov-B2reli joue un role important dans la
relaxation de spin dans leemi-conducteurs non centro-syngies (type GaAs) est absent.

Le réseau direct est cubique face cefftfé@=5.43 A & 295.7 °K).

1.1.1 Maille élémentaire dans I'espace réel

Le cristal est entierement décrit par la répatifpériodique de 2 atomes silicium, placés en
(0,0,0) et (a/4,a/4,a/4), suivalgs vecteurs (a/220) (0,a/2,a/2) (a/2,82) qui forment la
maille primitive rhomboédrique. Cependant, préfere souvent la maille conventionnelle
formée par les vecteurs(a,0,0)y=(0,a,0)z=(0,0,a) : les atomes occupent les 8 sommets du

cube de cbté a, le centre des 6 fae@ssi qu’un site téaédrique sur deux{gure 1-}. Le
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centre d’'inversion est situé en (a/8,a/8,a/8)naille conventionnelle permet de définir les 3
vecteurs du réseau réciproqué&=4 3a(1,0,0) ky=4 3a(0,1,0) k,=(4 3a)(0,0,1), qui sont

paralleles aux vecteuxsy, et zdu réseau direct.

Figure 1-1 : maille élémentaire. Figure 1-2 : premiére zone de Brillouin.

1.1.2 Maille élémentaire dansl’espace réciproque

Le réseau réciproque est cubique centré, de @& #a premiere zone de Brillouin (ou
cellule de Wigner-Seitz dans I'espace réciproque) est un octaédre tréfiguee (-2. Le

Tableau 1-Iappelle la position des points de haute symétge2(8a) :
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Points Position Dégénérescence Axe

* ko (0,0,0) 1
X ko(1,0,0) 6 -
L ko(1/2,1/2,1/2) 8 /
K Ko(3/4,3/4,0) 12 6

Tableau 1-1 : principaux points de symétrie du réseau réciproque ¢k2 $a). La dégénérescence est le

nombre de directions équivalentes dans lesquelles ces points se retrouvent.

La densité du cristal est de 2.329 g¥rsa température de fusion est de 1685 °K.

1.2 Propriétés des noyaux

Le silicium posséde trois isotopestur@ls, en abondance relative d8i 2°Si *°Si=0.922 :
0.047 : 0.031. L'isotope 29 est le seul a possédspimnucléaire non nul : I=1/2. Un spin ¥
ne donne que des effets d’interaction dipelalLes interactions électrons-noyaux peuvent
donc étre étudiées simplement en résonangmét@ue, et c’est par cette méthode que le

pompage optique des électrons a étéhigiement découvedans le siliciuri' 4%

1.3 Structure de bandes

1.3.1 Présentation

Le silicium possede une structyrarticuliére a tout point de vuka premiére particularité est
la présence d’'un gap indirect : le minimumlzhs de la bande de conduction et le maximum

de la bande de valence, en effet, ne sont paéssau méme point de I'espace réciproque. Il en
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résulte que I'absorption et la recombinaisonetébons entre la bande de valence et la bande
de conduction n’est pas un proses direct, comme nous alloms voir plus en détail

(8 1.6.1). Une conséquence immédiate est que le sedepvie des électromans la bande de
conduction est tres long, typiquent de l'ordre de la diz@e de microsecondes. Le gap
indirect du silicium se situe autour de 1.12 eV, c'est-a-dams le domaine du proche
infrarouge. Cela rend les techniguée détection optique particulierement difficiles, peu de
détecteurs étant sensibles a ces énergidsaladeuxieme particularité est la faiblesse du
couplage spin-orbite. Le couplage spin-abist I'interaction que ressent un électron,
particule de spin %, lorsqu’il est en mouvemagms un champ électrique, en I'occurrence, le
champ électrique d’'un atome. Cette interactiomaéne une levée de dégénérescence dans la
bande de valence et dans la bande de codyqui est de I'ordr de quelques dizaines
demeV: 44meV dans la bande valdtite environ 30 & 40 meV dans la bande
conductiof¥. Les calculs de structures de bande du silicium sur toute la zone de Brillouin

par différentes méthodes (pseudo-potentrélsou méthode KB®) négligent souvent cette

interaction.

Nous verrons que pour étre dans les comaitidu pompage optiquBénergie d’excitation
doit étre comprise entre le gapletgap plus le spin-orbite. Cela laisse une marge trés réduite
pour la gamme d’énergie d'exafion, et nécessite I'emploi de sources accordables pour

explorer les différents régimes d’excitation possibles.

Signalons enfin que le silicium posséde ausgiamdirect, situé en centre de zone, mais dans
une gamme d’énergie beaucoup plus élevéeoddré de 3.3 eV, c'estdire dans le domaine
de 'UV. On se retrouve la encore danss dmnditions expérimentales particuliéres : la

production d’'une lumiere polarisée circulaglans I'UV requiert des composants optiques
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spécialement adaptés a ces énergies-la, ow@aources de lumiére accordables continues

existent actuellement.

L’étude du pompage optique menée dans cailravuvre une gamme d’énergie d’excitation
large, variant entre le gap imect et le gap direct du silioin. Pour cette raison, on aura
besoin d’'une description assez complételalstructure de bandes du silicium, que nous
rappelons dans les parties qui suivenbusl donnerons les valeurs expérimentales des
parametres importants de cette structure (masi$estives, gap direct et indirect), et nous
attacherons une attemictoute particuliére au questions de propriés de symétrie des

fonctions d’onde.

Figure 1-3 : structure de bandes du Si calculégar la méthode des psealp-potentiels, d'aprés
Chelikowsky"*". Le calcul ne tient pas compte du couplagspin-orbite. Les notaions employées sont
celles de Kostéf®. Pour une correspondance entre les différentes notations des symétries de groupes,

regarder 'annexe6.5.
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1.3.2 Structure de bandes et symétries en centre de zone

1.3.2.1 De la physique atomique au semi-conducteur

Le silicium (Zs=14) a pour structure électroniquée 12$2p° 3<3p%. La bande de valence et
la bande de conduction sont formées par la mmseommun d’orbitales atomiques lorsqu’on
rapproche progressivement datomes infiniment éloignés s& interaction jusqu'a leurs
positions dans le réseau. Pour un atome isoléyr@étrie des orbitales atomiques s et p est
parfaitement claire. Elle est donnée par leurti@aangulaire, qui sont des combinaisons
linéaires d’harmoniques sphériquegnYc'est-a-dire des fonotis propres des opératelrs
etlL;:

LY, 11 117y,
I-zYI,m m !Yl,m

1-1

ou | est un entier positif aowul et m un entier tel quel ¢m cl.

La fonction s est obtenue pour 1=0, m=Gaetour expression en coordonnées sphérijlies
Yoo M A 1-2

Les fonctions obtenues pour I=1, m=0, +1 jpmiir expressions en coordonnées sphériques :

Yin \M #,/isin“éirM #,/i:—Lxriy
8S 8 Sr

Y, ™ [ ScosT |22
4S 4 Sr

Les combinaisons linéaires de ces famts forment les fonctions atomiques p;, p..

1-3

Dans un semi-conducteur, les bandes sont ditesssymeétrie s » ou « de symétrie p » suivant
la fagon dont les fonctions @ahde se transforment par les qp#®ns du groupe de symeétrie

auquel appartient le cristal. Cette facomdenmer la symétrie démndes est donc empruntée
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a la physique atomique, et setjfie de la fagon suivante. Ba une approche type « liaisons
fortes » (tight binding appximation), les fonctions d’ond#u semi-conducteur sont obtenues
par combinaison linéaire des orbitales atonsg(lenear Combination of Atomic Orbitals).
Prenons les 2 atomes de la maille primitive digism, notés A et A’, situés en (0,0,0) et
(a/d,ald,ald), et notons | le centre d’inversion, situé en (a/8,a/8,a/8). Les orbitales 3s de
I'atome A (respectivenmé A’) sont notées s (respectivements). Les orbitales 3p de
I'atome A (respectivement A’) sont notéeg, ¥a, za (respectivement, Ya, Za’). En se
limitant & ces seules orbitales (hybridatior) spapproximation des liaisons fortes permet de
montrer que les fonctions d’onde d’'un semi-conducteur centro-symétrige®, gont de la
forme s+Sa, Xa-Xa', Ya-Ya', Za-Zn pour la bande de valence, et de la formsas Xa+Xa,
Yatya, Zatza pour la bande de conduction. Elles squglifiées de «type s», ou «type p»,
suivant la combinaison linéaire d’orbitalegomiques dont elles proviennent, car elles
possedent effectivement les propriétés de symaésefonctions « s » etp » atomiques. Les
fonctions d’'onde de la bande de valenoetsymétriques (liantes) lorsqu’on chamgen +,
tandis que les fonctions d’onde de la bandeaduction sont antisymétriques (antiliantes)
pour la méme transformation. [Fagure 1-4illustre le résultat obtenu dans le cadre de cette
méthode. Le cas du silicium est particulier @gpport aux autres sg@-conducteurs cubiques,
car les fonctions «type p» de la bande dedaction se trouvent en dessous des fonctions
«type s». Sans tenir compte du spin, les fonctions de «type p» sont trdiégéigrees, et les
fonctions «type s» ne sont pas dégénéréeserant compte du spin (mais sans tenir compte
du couplage spin-orbite), les fonctions «type gmmt six fois dégénérées, et les fonctions

«type s» sont deux fois dégénérées.
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Figure 1-4 : niveaux et symétries des fonctions d'onde du silicium a k=0 obtenus par la méthode des

liaisons fortes. La symétrie des fonctiosd’onde utilise la notation de Kostef® du groupe Q..

1.3.2.2 Propriétés de symétrie des fonctions d’onde a k=0

On précise maintenant un systéme de notatidgiisé pour caractériser les propriétés de
symétrie de ces différentesrictions, et qui nous permettrarpa suite de calculer les
éléments de matrice pour les transitions a@&jen lumiére polarisée circulairement. Par
exemple, une fonction de «type s» liantdalbande de valence —que I'on notera désormais
S— est symétrique pampport au centre d’inversion et mpeivilégie aucune direction de
I'espace. On dira gelle se transforme « comme> par les opérations du groupg € I'on
note « s » sa symétrie. Par gentune fonction «type p» liantée la bande de valence est
symetrique par rapport au centre d’inversieh,privilégie une direction de I'espace. Par
exemple la fonction gxa —que I'on notera X— privilégie ldirection x et ne change pas de

signe par changement deen +. On dira qu’elle se transformecomme yz », et I'on note
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«yz » sa symétrie (C'est cette propriété qui est notée ~ stiglae 1-4. La notation des

symeétries pour les fonctions de la bandealeduction suit la méme logique, avec l'indice C.

1.3.2.3 Fonctions d’onde du semi-conducteur a k=0

L’hamiltonien du cristal, en 'abseaae couplage spiorbite, s’écrit :

2

P
H Vr 1-4
2m,

p !, mla masse de I'électron libre, et V(r) potentiel périodique développé par les

ions du réseau.
En physique atomique, on sait résoudre cet hamiltonien dont les fonctions propres sont aussi
fonctions propres dé.? et L, et qui ont comme partieangulaires les harmoniques

sphériques ¥n.

Par analogie, en s’appuyant sur I'approdéeeloppée ci-dessus, on admettra que dans un
semi-conducteur, &=0, on peut construire des fonctiongyfelles que :

Yo,o {S

v, (Y

V2

1-5
Yl,O {z

X iy
Yl, 1 {T

Les arguments de symétrie et I'analogie akeephysique atomique exposés ici peuvent en
réalité se justifier plus rigoureusement & I'aide de la théorie des gF8lupepartir de ce
moment, on devrait aussi parler de pseudo-moment orbitab,«car on quitte la physique

atomique, mais on ne fera pas cette nuance.
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1.3.2.4 Introduction du couplage spin-orbite

Le couplage spin-orbite est introduit & ce niveawdd,il joue un rdle central dans tout ce qui

va suivre : le pompage optique, les mécanismeeld&ation de spin, et la diffusion de Mott
(diffusion dépendant du spin) mettéotis en jeu cette interaction.

L'électron est porteur d’'une charge électrique, -e, et d'un moment cinétique intrinseque, le

spin. A ce moment cinétique, nd& est associé un moment magnétiquetel que S.
La constante de proportionnalité est Ippart gyromagnétique de I'électron et vayt, / !,
ol g=2 est le facteur de Landé de I'électiop,  e! /(2m,) est le magnéton de Bohr, eg m

la masse de I'électron libre. Lorsqu'un électron se déplace dans un champ électrique

E "V dans un référentiel oil est animé d’une vitesse, il percoit, dans son propre
référentiel, un champ magnétiqiB2 — E uv autour duquel son spientre en précession.
c

L’énergie de couplage entrers moment magnétique et ceaolp magnétique est dong.B.
Dans le cas d’'un champ électriqgue central)/@ccurrence celui d’'un atome, cette énergie

e 1dv

— LS.
m,’c? r dr

s’écrit simplement (en notaht le moment orbitade I'électron) : B

En réalité, le changement de référentiel s’accompagne aliangement de la vitesse de
précession (précession de Thomas) qui introduit un facteur ¥2 dans I'expression de I'énergie

de couplage spin-orbite :

1 En toute rigueur, g est légérement différent de 322.@p232 (Cohen-Tannoudji, C., B. Diu, and F. Lalog,

Mécanique quantiquel998, Paris).
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Remarquons que cette énergie est propontlle au « poids » de l'atome &e). Ceci
explique que dans le silicium qui est un semi-conducteur « légef=14J, comparé a GaAs
(Ze=31, Zns=33) ou InSb (#=49, Zs=51) le couplage spin-orbitest faible. Dans le cas
général, I'expression du couplage sprbite peut se mettre sous la forrie, O LS, et
I'on retiendra que cette interaction se traduit par &cgssion du spin autour d’un champ

magnétique.

1.3.2.5 Structure de bandes a k=0 avec couplage spin-orbite

Reprenons le schéma deHmure 1-4 Nous allons voir queihtroduction du couplage spin-
orbite a pour effet de lever la dégénérescaeda bande de valence et de la bande de
conduction dans les niveaux” et % (les niveaux # et % sont de symétrie s et le couplage
spin-orbite y est nul). On ne s’intéresse désdsmu’a ce sous-espace, car les transitions que

nous étudierons ne feront pas intervenirdeses niveaux, trop éloignés en énergie.
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Figure 1-5 : positions et symétries des niveaux a R=dans le silicium. Les nombres entre parenthéses
indiquent la dégénérescence des niveaux en tenantmate du spin. Les symétries sont celles du groupe

double dans le groupe @, notées suivant Kostéf®.

L’hamiltonien de couplage spin-orbite s’écrit :

! 1 1dVv
H Vi PV ——L.S .
* 4m,’c? ¥ 2m,c* r dr @ 1-7

Les fonctions de base a considérer sont maintebérm> ‘Y n> ‘Z nﬂx p>‘Y p>‘Z p>a

partir desquelles on forme des combinaisongalires qui seront ddenctions propres de
I’'hamiltonien avec spin-orbite. En effetn tenant compte du couplage spin-orbitestlSne
sont plus des constantes du moueeat (ne commutent plus avegHPar contre, le moment
angulaire total=L +S est une constante du mouvemenpossede toutes les propriétés d’'un
moment cinétiqueA partir de la base denctions propres communed.3 L,, &, S,, on peut
construire une base de fonctions propres commund$ &2 S* et J qui diagonalise
I'hamiltonien de couplage spin-orbite a I'intérieur #¢ pour la bande de valenc®, pour la

bande de conduction. Les fonctigm®pres obtenues font intemir les nombres quantiques |
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et m. Pour un moment orbital enti€¢d ou 1 ici) et un spin dei-entier, la base standdrd

obtenue, notd@; mj> est:

pour j=3/2 :
3.3 X iy
= = Y. 0 ;
‘2 2> =k ‘ P2 >
3. 1 1 2 X iy 2
= = =Y, 4N =Y ; —Z,
‘2 2> R > 310 p> ‘ /6 V’> 3 p>
1-8
3.1 2 1 2 X iy
‘22> 31°> 3'C> 3>‘£>
3.3 X iy
—=) |Yon ;N
‘2 2> i1 ‘ V2 >
pour j=1/2 :
1 1 2 1 X iy Z
o5 Yo =Y —= N 7=
‘22> “>£1'°p>‘ﬁ>‘sp>
1-9

3
11 1
>5) | 7= Yo
‘2 2> V3 %

Les états j=3/2 sont 4 fois giénérés avec la valeur propv8, et forment le quadruplets’
dans la bande de valence. Les états j=M 8 fois dégénérés ew la valeur propre -23 et
forment le doublet*;" dans la bande de valenceest I'énergie de séparation spin-orbite dans

la bande de valencet a pour expression :

W
amc® P pr|'Y> 1-10

Rappelons sa valeur expérimenfdle '=44 meV.

? Celle obtenue en appliquant I'opératesldiJy a la fonction 3/2;3/2) .
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Dans la bande de conduction, le raisonnengsttidentique. Les fonctions de base sont

obtenues formellement en ajoutant l'indice &bx fonctions de la bande de valence:

‘XC n> ‘YC n> ‘ZC n> ‘Xc p> ‘YC p>‘ZC p> Le niveau*, est séparé en un doubl&f et un

guadruplet*s’, séparés par I'énergie: :

. 3 W
(Xcl

W )
c am,c? Wpy pr||Yc> 1-11

La valeur de cette énergie n’esmnnue que sur le plan théorifffe ' =30 meV. Le schéma
obtenu finalement est celui de Fégure 1-5 Elliott™" a été le premier & prendre en compte

I'effet du couplage spin-orbitgur la structure de banddsadure 1-6 :

Figure 1-6 : allure de la structure de bandes du diaant prenant en compte le couplage spin-orbite,

proposé par Elliott®®!.
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1.3.3 Bandes de valence

1.3.3.1 Bandes de trous lourds et de trous légers

Le sommet de la bande de valence est situé. &n dehors du centre de zone, l'interaction
kp léve la dégénérescence de la bariglequi se sépare en unenlole de trous lourds deux
fois dégénérée, et une bande de trous lédeux fois dégénéré®res du centre de zone,

Dresselhad¥’! a montré que les bandes de trausds et Iégers omour expression :

12

- L1y
@Kk?r Bk CPk K} kKD kK22, 140

Ek e
m, — 3

(avec le signe + pour la bande de trous loetds signe - pour la Inae de trous Iégers).
Les parameétres A, B, C peuvent étreteddinés expérimentalement par résonance

cyclotror®® *® ou calculés par la méthode®*.

Les surfaces d’énergie constante ne somicdpas sphériques mais présentent un léger
« warping » (ondulation). Les masses effectivetralgs lourds et de trous légers ne sont pas
isotropes. Toutefois, poude faibles valeurs di&, on peut utiliser cette expression pour

obtenir une masse de trous lourds et de tlégsrs moyennée dans les 3 directions de

'espac®® : my=-0.537m pour les trous lourds, etym-0.153m pour les trous légers.

Pour de plus grandes valeursldeles bandes de trous lourdsdet trous légers deviennent

paralleles suivant les directions X et L)air écart reste faible, environ 20 meV.
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1.3.3.2 Bande split-off

La bande découplée par spin-orbite provient du doubletet est dégénérée 2 fois. Son
sommet est situé eh, 44 meV en dessous du sommet dbdade de valence. Au voisinage

du centre de zone, elle estaiaolique et a pour expressith:

| 2k2
E., Kk A= 1-13
SO 2m0
Les surfaces d’énergie constante sont doncreples, et la masse effective isotrope :
m
m, TO 0234m, 1-14

avec les valeurs de Barbék

La Figure 1-7ci-dessous donne l'alludes bandes de valence prés du centre de zone.

0.00 R

split-off band
R light-hole band
N heavy-hole band

0.01 -
0.02 -
0.03 -
-0.04 - *

-0.05 -

energy [eV]

006
-0.07 4
-0.08 -

009 7

-0.10 +——r—————1——
-0.10 -0.08 -0.06 -004 -002 000 002 004 006 008 0.10
[111] reduced k [100]

Figure 1-7 : détail du sommet de la bande de valence du silicium, calculée par la méthode kp, d’'apres

Richard™. L’axe des abscisses est en unité réduite k/k
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1.3.4 Bandes de conduction

1.3.4.1 Bande de conduction*s

Comme nous l'avons vu, la bande de conduction en centre de zone est de «type p». En
présence de l'interaction spin-orbite, elle ssegnde en une bande 2 fois dégénérée et de
symétrie *s en centre de zone, et une bande 4 fois dégénérée et de sygi@neentre de

zone. Le détail des différentes bandes de conduction a cet endroit est mal connu. Si I'on en
croit les calculs dstructure de bandes, notamment le mo#plé 30 bandes développé par
Richard®®, le sommet de la bande la plus basse en énergie, celle proven&it e se

trouve pas exactement énmais a environ 0.0¢klans la direction (Figure 1-8. Toutefois,

la légére ondulation qui en déde est de I'ordre de 10 meV,dni inférieure a la résolution
maximale de 20 meV employée dans I'étudepleto-émission, et ne décale pas la position

du gap direct, qui reste situé en En dehors du centre de zone, la bande issu&; dge

courbe vers le bas, avec uoeurbure qui « semble » proche de celle des trous lourds et
légers. En fait, on ne connait pas de valeur xgétale de la masse effective des électrons
dans cette bande de conduction, ni mémesdas bandes de conduction supérieures. Les
bandes issues d& de la bande de conduction et d¢ de la bande de valence restent
paralleles sur presque toute la zaoleeBrillouin le bng de la directior/, et sur environ 50%

de la zone de Brillouite long de la directiori.

La bande issue dé&; présente un minimum absolu dans les 6 directions équivalentes X, en
position 0.85k °®.. Au voisinage de ce minimum, I'érgie cinétique des électrons peut

s’écrire simplement :
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—_— s 1-15

Les surfaces d’énergie constante sont des eilles de révolution dont I'axe principal est
paralléle a la direction [100]. La masskective dans cettdirection est de tX)=0.9163m,
tandis que la masse transverse e6X)n0.1905m "

La bande issue d& présente un second minimum, L, situé au paqjiiii2,1/2,1/2). La non
plus, il n'existe pas de valeexpérimentale de la masse effee en ce point. Le calcul de
bandes effectué par Rich&d prévoit une dispersion de I'érgie de la méme forme que
I'expressionl-15 avec une masse transverse ¢dé)ml.65m, et une masse longitudinale de

m(L)=0.128m.

1.3.4.2 Bande de conduction*s

La deuxiéme bande de conduction @&touplée de la bande issue te par I'interaction
spin-orbite. Elle présente un minimum, &nsitué environ 30 meV adessus du sommet de
la bande*s ¥, Dans son calcul, Richard fixe cet écart d’énergia 0. Pour donner une
représentation détéke des bandes de conductioncentre de zone, la bandg calculée par
Richard™ est translat&eartificiellement de 30 meV sur Eigure 1-8 En dehors du centre de
zone, la dégénérescence du quadrupjeest levée dans les directions X e, mais cela

n’apparait pas dans le calcul de Ricatd

% Dans les autres figures du manuscrit o la structutsddes est représentée a partir des données de Richard,

cette translation artificielle n’est pas prise en compte.
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Figure 1-8 : détail des bandes de conduction prés dentre de zone, calculées pd&a méthode kp, d’aprés
Richard®. La bande de conduction *; a été artificiellement translatée de la valeur théorique de

I'énergie de couplage spin-orbite dans la bande de conduction.

1.4 Principaux gaps

1.4.1 Le gap indirect « X »

Le maximum de la bande de valence situé*eet le minimum de la bande de conduction

situé en 0.85k dans la direction', sont séparés d'un vecteur d’'onde non nul. Le gap
fondamental du silicium est domadirect. Dans la suite du manuscrit, sa valeur sera notée

Eyx. Cela aura des conséquences importantes sur les mécanismes de création et
recombinaison de paires électrons-trous entre bandes de valence et bandes de conduction,

mécanismes que nous expliquerons plus(loimg temps de vie, processus indirects).
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Figure 1-9 : variation du gap indirect du silicium avec la température, mesurée expérimentalement par

Bludau®®!.

Le gap fondamental décroit lorsque la température croit, résultat du changement de la
longueur des liaisons dans la maille cristalline, et des interactions électrons-phonons,
prédominantes a haute températura structure fine du siéwl’absorption fondamentale du
silicium a été étudiée expérimentalemémesures d’absorption) par Macfarl&feentre

4.2 °K et 415°K. Les différenttypes de phonons intervenatdans la transition y sont
identifiés. Ces mesures permettent de remoatéx variation du gap avec la température.
Bludad®® remonte aussi & la variation du gap avec la température, par des mesures de
transmission optigue en modulation dedueur d’onde, et donne une expression de la

variation du gap eaxcellent accordt).2 meV) avec les données expérimentales :

oE T 1170 105@ 10 T 6010 T pour0 @ @90 ¢k

1-16
oE T 11785 9026 10 T 30% 10 T pourl50 @ 800

Ces expressions s’'ajustent également avec lsaneede Macfarlane (a différence pres de
I'énergie de l'exciton: 1@neV rapporté par Macfarlahg, 14.7 meV rapporté par

Bludad®®).
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Dans nos expériences de photoluminescence a teaspérature, effecteé a I'azote liquide,
la température de I'échantillon est plus proche de 90 °Kdguéa température de l'azote
liquide (77 °K), et la valeur du gapfondamental est dans ces conditions:
Eyx(90 °K)=1.166 eV. Dans nos expériences piheto-émission, les pes par conduction
entre le cryostat et I'échantt sont plus importantes, et Iqtson travaille d’azote liquide,
la température mesurée est de 120°K. Dans ces conditions le gap est de:

Egx(120 °K)=1.162 eV.

On retiendra une valeur de 1.16 eV a lmse température et 1.12 eV a température

ambiante pour le gap indirect.

Notons que ces énergies se situent dangalmme de l'infrarouge proche. Des lasers
accordables de forte puissance (1W pour le laser ;D:Alitilisé dans ce travail) existent

aujourd’hui dans cette gane de longueurs d’onde.

1.4.2 Le gap indirect « L »

La bande de conduction présente un mimimen bord de zone dans la directidn
L’excitation d’électrons a partir du sommet ldebande de valence vers ce minimum est a
nouveau un processus indirect. La position eargia de ce minimum est encore mal connue.
La valeur déterminée en photo-émission a basse énergie par LA%sailfy de

Ey,.=2.05:0.05 eV a 90 °K, energie située dansd@amaine visible. Les calculs théoriques

prévoient une valeur comprise entre 2.27%\et 2.35 e\*® & température nulle.
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1.4.3 Le gap direct « * »

Le gap direct correspond a I'énergie minimale pour accomplir la trangfilan* ¢ en centre

de zone. Expérimentalement, la valeur e Est assez dispersée, variant entre 3.3 eV et
3.5 eV, domaine d’énergies situées dans hBuitlet. Dans une expeérience originale tres
récente de luminescence sur une f@ite microscope tunnel, Schnfiitobtient la valeur de
3.4 eV & température ambiante. Lass&fllpbtient la valeur de 3.1 eV & 90 °K. La variation
de E - avec la température est mal connue. Lautensciidgen donne une expression

théorique, et une représentation graphique reproduite Biguee 1-10C:

Figure 1-10 : variation du gap direct en fonctbn de la température, d'aprés Lautenschlagét’. Points

expérimentaux (cercles) et courbe théorique (trait plein).

1.5 Modes de vibration

Les transitions indirectes eatbande de valence et bandecdeduction font intervenir des

phonons pour satisfaire a la conservation dedigie et du moment cinétique. Les phonons
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interviennent aussi dans la relaxation en énergie et en spin desniedains la bande de
conduction. Il y a quatre réservoide phonons. Dans le diagramme dd-igure 1-11 les
deux branches supériegrelans la direction représentent les reélans de dispersion des
phonons transverses optiques (TO) et longitudinaux optiques l(aMyanche en dessous est
celle des phonons longitudinauxoastiques (LA), et la plus bae en énergie, celle des
phonons transverses acoustiques (TA)Flgure 1-11montre que les branches LO et TO sont

peu dispersées en énergie.

Figure 1-11 : courbes de dispersion des phons dans le silicium, d’aprés Webé#.

En centre de zone, les phonons TO et LO dégeénérés et ont une énergie de 63 meV. Les
energies des phonons ayant un vecteur d’'ondesmondant a la position du gap fondamental
sont les suivantes (tirées de Shaktde

Era=18.2 meV

Ea=46.5 meV

EL0=55.3 meV

Ero=57.5 meV
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1.6 Absorption optique

L'absorption fondamentale du silicium se sitlens le domaine du proche infrarouge, autour
de 1.12 eV. A cause du gap indirelet processus de création plgres électrontrous par de

la lumiere nécessite l'intervention d’'un phonon peatisfaire a la conservation de I'énergie
et du moment. Cela en fait un processus «dd@deux » par rapportlabsorptiondirecte,
beaucoup plus efficace. Les expériencepluEo-émission que nous avons menées nous ont
conduits a explorer une gamme d’énergies d’excitationrglém jusqu’a environ 3.5 eV,
valeur légerement supérieure au gap diregt. Bés que I'on franchit le gap direct, les
transitions deviennent direxd, et le coefficient d’abgation augmente a nouveau. Entre
I'infrarouge et l'ultraviolet,le coefficient d’absorption augente sur environ 6 ordres de
grandeur Figure 1-12 : coefficient d’absorption dilicdum entre 1 et 4 eV a 300 °K, d’aprés
Virginia Semiconductors®®®). Au seuil d'absorption fondamental, la profondeur
d’absorption est de plusieurs t&ines de microns, soit I'épaisseur d’'un wafer commercial!
Dans l'ultraviolet (3.5eV), cette longueurest plus que d'une centaine d’angstroms,
comparable & la largeur de courbure de bande d'un semi-conducteur ddpé&i’lOLes
constantes optiqgues du silicium (constante diélectrique, indice de réfraction, coefficient
d’absorption, coefficient de réflexion) ont étéidiEes en détail a basse et haute température,

entre 1.64 eV et 4.73 eV par Jelli&h

38



10°
I 5
e 10
)
= 4
_5 10
©
@ 10°
(@]
[&]
= 2
S 10
o
2 1
2 10
©
10°
10" +-——rrr e
1.0 15 2.0 25 3.0 35 4.0

energy (eV)

Figure 1-12 : coefficient d'absorption du silicium entre 1 et 4eV a 300 °K, daprés Virginia

Semiconductors®?®®.

Nous considérons a préséed processus directs etlirects plus en détalil.

1.6.1 Transitions indirectes

La théorie de la transition assistée paonons a été développédialement par Half®! dans

le calcul du coefficient d’absorption dans le germanium, et par Ched&&mauris reprise

plus en détail par DumK&. Le point important, est que tnservation de I'énergie et de
I'impulsion doit étre respectée sur I'ensemlle la transition. Laconséquence est que
I'ensemble des états qui respattce principe deonservation est continu, et que pour une
énergie d’excitation donnée, il existe de nombreux états finaux accessibles. Ces transitions

peuvent étre décomposées en deux étapes :
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La premiere étape est une transition dipolélextrique qui améne I'éttron de la bande de
valence vers un état virtuel, dda durée de vie do#tre considérée comme trés bréeve. Au
cours de cette transition, la conservationl'daergie n'est pas respectée. Le transfert du
moment cinétiqgue du photon a I'électron est néglije, et la transition peut étre considérée
comme verticale (le vecteur d’'ondie photon est de I'ordre de2 @wec Ode I'ordre du
micron, alors que le vecteur d’'onde de I'électeshtypiquement de I'ordrde grandeur de la

zone de Brillouin, soit $a avec a de 'ordre de 1 A).

La deuxieme étape couple I'électron awarip de phonons du cristal. Au cours de cette
collision, le cristal échange avec I'électron I'impulsion nédesseour amener |'électron vers

son état final dans la bande conduction, et I'énergie wespondante est absorbée ou émise
sous forme de chaleur. La conservation @mdrgie et du moment est ainsi respectée sur
I'ensemble de la transition. Notons que laxateon de spin au cours de cette deuxieme étape
est normalement négligeable (processus de type Elliott-Yafet de relaxation de spin par les

phonons).

Si I'on regarde rigoureusement quels sontéieds accessibles, pour une énergie d’excitation
donnée, il faut connaitre les relations de dispersion des phonons et des électrons dans le
cristal, et écrire le principe de conservation énoncé ci-dessus :esk. sont les vecteurs

d’'onde de I'électron dans I'étanitial et dans I'état fink avec comme énergie respective
E.(k,) et E(kc), ona:

_Ek, Ek, hQEq (i TOLO,TA, LA)
% K q 1-17

Cc \
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Le signe + intervient dans le cas d’'une transition avesorabion de phonon ; le signe —
intervient dans le cas d’une transition avec émission de phon@redt I'énergie du photon
absorbé ;g est la quantité de mouvement @obée avec le cristal, et(@ I'énergie du
phonon correspondant.

Une résolution graphiqué-igure 1-13 de I'équationl-17 permet de se rendre compte de la
complexité du probleme, dans le cas ou I'on ne considére par exemple que les transitions

depuis le sommet de la bandevdéence, avec émission d’'un phonon :

1.32 f‘
130 e
1.28 - A
1.26 - LA

- TO
1.24 - Lo

energy (eV)
=
S
|

0.05 -

0.00 —

'0.05||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||||
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0

* reduced k X

Figure 1-13 : transitions indirectesentre le sommet de la bande de vahce et le minimum fondamental,
pour une énergie d’excitation del.3 eV, avec émission d'un phonon. Isefleches rouges représentent une
transition mettant en jeu I'émission d'un phonon TO. Les autres points d'intersection entre les

différentes branches de phonons et la bande denduction sont représentés par des losanges :
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Tous les types de phonons peuvent en prinpgréiciper, avec des probabilités différentes
(évaluation des probabilitéte transition par Nishihd!). Pour une branche de phonon i, le

coefficient d’absorption peut s’écrire dans une bonne approxirfation

a o]
2 2
P Q BhQjth B Eox QE B3 i=TO, LO, TA, LA 1-18
! « § E . g . »
1 exp™ - exp=_ 1
S ©KT 1 &T 1 v,

Le premier terme correspond a I'émissiorptienon et le deuxiéme a I'absorption de phonon.
Le coefficient B(hQ est une fonction lentement vale de I'énergie du photon.

Dans le cas ou plusieurs phonons peuvent coetrildula transition, le coefficient total
d’absorption est simplement la sommea dentributions de chaque branche :

I
hD Q .' DhQ 1-19

Cependant, plusieurs simpliftit@ans peuvent étre apporté@s probléme. Tout d’abord,
I’émission et I'absorption de phonaront pas le méme poids. Dalescas de I'absorption de
phonon, la probabilité de transition esppportionnelle au nmbre de phonons, Njui suit une

statistique de bosons. Dans le cas de I'émission de phonon, la ptébddbitransition est

proportionnelle & 1. Le rapport entre absorption et émission de phonon est donc

proportionnel aexp“;k—+ v Ainsi, a basse température,ttansition assistée par absorption

de phonon est complétement négligeable defaaimainsition assistée par émission de phonon
(Np/(Npt+1) |10° & 120 °K pour un phonon TO) et le redsms une limite raisonnable méme a

température ambiante gNp+1) |10" & 300 °K pour un phonon TO).
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L'étude fine du coefficientd’absorption proche du gaporfdamental a été faite par
Macfarlan€® pour du silicium pur, entre 4.2 °K et 415 °Ifidure 1-14. Les auteurs

remontent notamment aux énergies des diftSrphonons mis en jeu dans la transition.

Figure 1-14 : coefficient d’absorgion du Si mesuré par Macfarlané® entre 4.2 et 415 °K. Les auteurs en

déduisent les énergies de phonons mises en jeu.

L'analyse détaillée des courbes montre qués tbasse températurnégbsorption débute a
1.174 eV, avec I'émission d'un phonon TA dé8.3 meV. Les contributions suivantes
(phonons LA et LO) sont aussi visibles, mdlimbsorption démarre réellement avec la

transition assistée par phonon,Tqdi est la plus forte.
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Dans toute la suite, on ne considérera donc, pour les transitions indirectes, que les
transitions avec émission de phomoTO, méme a température ambiantelLes processus

mettant en jeu plusieurs phonons sont complatemégligeables, et st aussi ignorés.

Le processus des transitions nedites ainsi simplifi€, il faut retenir que I'absorption indirecte
est faible (coefficient d’aorption de I'ordre de 10 cHy, et que pour une énergie d’excitation

donnée, il existe un continuum d’états acd#ssi dans la bande de conduction. La
Figure 1-15illustre le cas des transitions ingites avec émission de phonon TO pour une
énergie d’excitation de 1.563 eV. Les transiti@osit calculées en utilisant la structure de

bandes calculée par Rich&rd
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Figure 1-15 : transitions indirectes prés du gap fonamental, avec émission d'urphonon TO (58.5 meV),
entre les différentes bandes de valees de conduction pour une énergie d'excitation de 1.563 eV (raie
infrarouge du laser Krypton). L’ensemble des états iitiaux et 'ensemble des états finaux forment des

continuums.

1.6.2 Transitions directes

Lorsque I'énergie d’excitation deamt supérieure au gap direlets transitions entre bandes de
valence et bandes de conduction deviennent dsetes transitions directes couplent un état
de la bande de valence a un seul état demmle de conduction. Le coefficient d’absorption

peut se mettre sous la fortfie:
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«DOh Q BhQ E, *° 1-20
ou B fait intervenir la densité d’états joints.rR&rquons que comme larme de valence et la

bande de conduction sont presqaralleles dans la directioh, il peut y avoir différents

points de création dans la bardke conduction, loin du centre de zone. Cecilestié sur la

Figure 1-16:

Figure 1-16 : transitions directes dans le silicium pouune énergie d’excitation de 3.534 eV (raie UV du
laser Krypton). Les bandes de valence et de conducti@ont presque paralléles sur une grande partie de

la zone de Brillouin, autorisant des trarsitions directes loin du centre de zone.
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1.7 Conclusion

Nous avons, dans ce premier chapitre, rappedggas propriétés importantes rattachées a la
structure de bandes particuliére du silicium. Nausns surtout insisté sur la nature indirecte
du gap fondamental qui confere au silicium un faible coefficientsdigdtion optique et un
grand temps de vie des électrons dans tad®ale conduction. Le grand temps de vie des
électrons dans la bande denduction est, comme nous \lerrons, un obstacle majeur a
contourner pour pouvoir injecter optiquement onientation de spin. Nous avons aussi, dés
ce chapitre, introduit l'effet du couplage spin-orbite, qui induit une faible levée de
dégénérescence dans la bande de valencenstlaldande de conduction. Les propriétés de
symétrie des fonctions d’onde ont été expliqugeslétail pour donner une base au calcul de
polarisation électroniquaitiale que nous effectuons dansdeapitre suivant, consacré aux

principes de base du pompageigye dans les semi-conducteurs.
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2 Principes du pompage optiqualans les semi-conducteurs

Lorsqu’'un semi-conducteur est éclairé par urmaidue polarisée circalrement d’énergie
proche de sa bande interdite, les électroaésdans la bande de conduction acquiérent une
polarisation de spin. L’orientation de spiropient du fait que les états de spin up et spin
down, dégénérés en énergie en l'absencectdamp magnétique extérieur, sont peuplés
differemment a cause des regles de sélectitne dandes, qui proviennent des propriétés de
symétrie du cristal. Comme laniere n’agit que sur la part@rbitale des fonctions d’onde
électroniques, le phénomene smnifeste grace au couplagpin-orbite qui mélange les
parties dépendant du spin des fonctions d’ondes ¢l bande de valence et/ou dans la bande
de conduction. En d’autres tees) lorsqu’un photon d’'une lumiére polarisée circulairement
est absorbé par le semi-conducteur, son monmentlaire est redistribuéntre les électrons et

les trous avec des probabilités dépendant des réglsélection, que nodtaillerons dans le

cas du silicium (82.4). Le terme de pompage optique vient de la physique atomique, et du
pompage optique des gagécouvert par KastlEf. Cependant, dans les gaz, c'est
généralement I'état fondamental qui est pompé optiqguement, alors que dans les semi-
conducteurs, il s’agit de I'état excltéDurant leur temps de vie dans la bande de conduction,
les électrons sont soumis a diffats mécanismes de relaxation de spin. Si le temps de vie est
inférieur ou du méme ordre de grandeur quéehaps de relaxation de spin, les électrons

conservent en grande partie lgaiarisation initiale avant de se recombiner, et la lumiére de

“ Dans les gaz, et pour I'état fondamental, il y a atorspétition entre la relaxation et la vitesse de pompage
(proportionnelle a I'intensité de larhiére de pompe). Dans I'état exciténtensité n'intervient pas car la durée
de vie n'est pas la durée de vie stimulée. Dans les gapmpage de I'état excité existe aussi et a été mis en
évidence notamment danéHe par Walter (Colegrove, F.D., L.D. Schearer, and G.K. WaRalgrization of

He3 Gas by Optical Pumpin&hysical Review, 1963.326): p. 2561-&).
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recombinaison est en partie polarisée. Le éegr polarisation de laminescence renseigne
donc directement sur le degré de polarisatios éectrons dans la bande de conduction, et
constitue une sonde sensible a I'’étude des nsoas de relaxation du spin électronique dans
les semi-conducteurs. Une présentation cotepd® phénomene d’onéation optique dans
les solides a été donnée dans cet ouvrage de réféi@paeal Orientatiof..

Le pompage optique des semi-conducteurs est mévidence plus facilement dans les semi-
conducteurs de type p, pour lesquels, en I'aleseedumiere, il n'existe pas d’électrons dans
la bande de conductidnA I'excitation, les trous créés dakesbande de valence perdent trés
rapidement toute @ntation de spiff, & cause de l'interaction spin-orbite, et les porteurs
majoritaires sur lesquels se recombirles électrons ne sont pas polarisés.

Le degré de polarisation élemtique en régime stationnaidépend aussi de I'énergie
d’excitation. Quand la différence entre I'énergi’excitation et la bande interdite devient
supérieure a I'énergie de sépara spin-orbite dans la bande valence, I'effet du couplage
spin-orbite devient négligeablet le degré de palization électronique el & s’annuler. Les
conditions favorables de pompage optique demsemi-conducteurs peuvent ainsi se résumer
a ces conditions :

x Excitation polarisée circulairement eedergie proche da bande interdite.

> En réalité, il est également possible de créer pokarisation des électrons a I'équilibre dans un
semi-conducteur de type n, si le temps de relaxation de spin est grand devant le temps de vie des électrons hors
équilibre. Cet effet dépend notamment de la puissance lumineuse. Il est 'analogue du pompage optique des gaz.
Il a été prédit théoriquement par Dyakonov (Dyakonov, M.I. and V.l. Hegakibility of Optical Orientation of
Equilibrium Electrons in Semiconductorsletp Letters-Ussr, 197113(4): p. 144-&), et observé
expérimentalement par Ekimov (Ekimov, A.l. and V.l. Safar@hservation of Optical Orientation of

Equilibrium Electrons in Type Semiconductalstp Letters-Ussr, 19713(5): p. 177-&) dans G&l1.,As (n).
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X Temps de vie des photoélectrons inférieucomparable a leur temps de relaxation de
spin.

x Couplage spin-oiite important.

X Semi-conducteur de type p.
Ces conditions sont habituellement bien remplies pour la famille des semi-conducteurs IlI-V a
gap direct. Pourtant, historiquement, c’estIsusilicium que le pompage optique des semi-
conducteurs a été mis en évidencargda premiére fois, par Lampel?. Dans le silicium, le
couplage spin-orbite est faible,letrapport entre temps de vie et temps de relaxation de spin

des électrons dans la bande de conduction est défavorable.

Dans les parties qui suivent, nous rappelons quelques définitions sur la polarisation de la
lumiére et la polarisation électronique. Puisus proposons un calcul de la polarisation
électronique initiale, apmjué au cas du silicium @&4). L’équation de base du pompage
optique dans les semi-conduate est ensuite rappeléed®). Enfin, on rappelle ce qu’est
I'effet Hanle dans les semi-conducteur(8.1) car il est complémentai de I'étude du degré

de polarisation en photoluminescence.

2.1 Polarisation de la lumiere

Soit g,¢,e, une base orthonormale directe. On constelie tels que :
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g —— g g
® \/15 2-1
‘e — ie

25

L'axe e, représente la directiode propagation de la lum&rUne lumiere quelconque de
pulsation Zet de vecteur d’'ondg se propageant suivant I'agepeut étre représentée par son

potentiel vecteuA :

A e Ae Ag, 2-2
En posant :

- A IA

oA X y

&D V2 2-3
A A, A, '
N V2

A s’exprime encore sous la forme :
A e*" Ae Ae 2-4

Son intensité | est alors :

AL AT

2

2
| 2

2
SV A
2 2

Une lumiére polarisée circulaire droite (not¥® est définie par son potentiel vectéir tel
que A=iAy, d’ou :
A e 2A @ 2-6

Dans le plane e, , A" décrit un cercle dans le senigdnométrique. Son intensité est :
A

2

2
| 27

De méme, une lumiére polariséeculaire gauche (noté&’) est définie par son potentiel

vecteurA tel que A=-iAy, d'ou :
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A e ZA @ 2-8

Dans le plang e, , A" décrit un cercle dans le sendidrigonométrique. Son intensité est :
A

2

‘2
2-9
La base e ,e apparait donc comme une base nateirgdd décomposition de la lumiére en

composante circulaire droite et gauch@si, la superpason d’'une lumiéreV d’intensité T

et d’'une lumiereV d’'intensité 1 peut s’écrire simplement dans ,e

A e”r2ph e e 2-10

On peut définir maintenant le taux gelarisation d’'une lumiére quelconque :

2 2
N

"R RT

2.2 Polarisation électronique

De fagon géenérale, la polarisatiorudé population d’électrons comportamt électrons de

spin up eh ) électrons de spin down est :

n n
Piee —— 2 212

-n
CI 2-13
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2.3 Lien entre polarisation électroniqueet polarisation de la lumiére

On s’intéresse maintenant a la polarisation &edque initiale, c'est-a-dire celle créée par la
lumiere en I'absence de toute relaxation de.dpiml’absence de togitexcitation lumineuse,
on suppose la bande de conduction complétémie, ce qui est vrai pour tout semi-

conducteur a T=0 °K, et demeure réalisterpau semi-conducteur de type p a température
ambiante. Pour une polarisation incidert& on appellen, V et n_ V le nombre
d’électrons de spin up ete spin down créés panité de temps, e V la polarisation

électronique initiale de tte population d’électrons :

n V n_ V
PV in p B
. Y n, v 2-14
n Vv
3V in B
" n V n_V 2-15

ip V
3V 2-16

représente la probabilité de transition vers les états de spin down pour une I\Nmi@re
peut donc écrire :
PRV 3V 3V 2-17

Ces probabilités ne dépendent que des symétadsa bande de valea et de la bande de

conduction. Par raison de symétrie, on doit avoir :

-3V 3V
®3v 3V 218

de sorte que les polarigatis initiales en lumiére® ¥t V sont opposées :
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PV PV 2-19
Pour une superposition quelconque de lumié¢ret V, on a :

P VMV PPV RRV 2:20
Evidemment, la polarisation électroniquréée par une lumiére linéaire est nulle.

Dans le paragraphe suivant, on s’intéresseacul de la polarisation électronique initiale

dans le cas du silicium.

2.4 Calcul de la polarisation initiale dans le cas du silicium

2.4.1 Principe

On considére dans ce paragraphe, une lurp@gisée circulairement se propageant suivant
un axe z, qui est pris comme axe de quantification du spin. Le calcul de la polarisation
électronique initiale fait intervenir les probabilités de transitionsedvdndes de valence et
bandes de conduction. Dans I'approximatiorpothire électrique, I'hamiltonien de la
transition est proportiorah au produit scalair@.p, si I'on fait le bon choix de jauge pour que

A etp commutent. Il peut se mettre sous la forme :
H, Ap Ape?& Ap Ap éZ‘@“Z 2-21
Les opérateursA 'ont été introduits au 8.1 lls correspondent a la décomposition d’'une

lumiére quelconque en ses composantest V. Les opérateurp’ sont les suivants :

e Px ipy
—_— 2-22
SN

Lorsqu’'un photon d’énergie€Z estabsorbé la conservation de I'énergie entre I'état initial
dénergie E et I'état final d’énergie Es’écrit:E, E, !Z. La théorie des perturbations

dépendant du temps montre que c'est le terme' &rde I'expressior2-21 qui correspond a
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I'absorption (E>Ej) et que le terme*&? correspond & I'émission (&E). Par conséquent la
lumiére V correspond a l'opérateuf pn absorption, et @n émission. De la méme facon, la
lumiére Vcorrespond & I'opérateur en absorption, et'en émissiof?®.

Nous ne considérons désormais quecds de I'absorption de lumier¥, et I'opérateur
décrivant ces transitions est simplement réduit@ .APour faire le calcul des probabilités de

transitions, nous aurons besoin cculer des termes de la forn{BC|p |BV)entre une

fonction d’'onde de la bande de valence (Bd)de la bande de conduction (BC). Leurs
propriétés de symetrie ont été décrites du38.2 Les opérateursyet g se transforment
guant a eux « comme X » et « comme y ».chiul est simplifié si 'on remarque que les

seuls éléments non nfilsont de la forme :

(Xclp|2) (Zelp|X) (Yelpd2) (Zelp|Y) Q 2:23
Nous cherchons a calculer la polarisation initiale moyenrseéflectrons excités dans les
bandes de conduction. Le calcul ldgpolarisation moyenne seitfa I'aide du formalisme de

la matrice densité, qui s’écrit, dans un espdoené de fonctions d’onde de la bande de

conduction, en polarisatioN :

U :BIO BV, BV, |p 2-24
BV

m

L'opérateur § projection suivankz de I'opérateulS associé au moment cinétique de spin,

s’écrit, dans la base derfctions d’'onde de la bande conduction considérée pour

S, ![BC,)BC,|V

z
neBC

2-25

ou VYestla matrice de Pauli :

® Les élémentgX c|p,| Y) et (Y¢|p,|X) sont aussi égaux a Q, maig=A.
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rg 0.
5 , 2-26
2@ 1%
La polarisation moyenne des électrons @étinie comme la valeur moyenne de $ur

I'ensemble des états de base de la baledeonduction considérée (en unité be2, facteur

gue I'on omettra dans la suite) :

(s,) lracel> @ -
trace® @ )
Pour simplifier les notations, on ade maintenant cette écriture :
Dans la bandes : —3> ; ‘—1> ; ‘1> ; ‘§>
2 C 2 (] 2 C 2 C
Dans la bandéeg : —6> ; ‘§>
2 2 2-28

Dans la bandesg" : 73> : —1> ; ‘l> ; ‘§>

Dans la bande" : 77> : ‘Z>

2.4.2 Transitions a partir de *g"

La transition de plus petite érgie entre la bande de valeratda bande de conduction couple
les espaceds” et *¢. LaFigure 2-1résume les éléments de matrice des transitions induites a

partir de *g" par absorption d’une lumiére polaris¥e
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Figure 2-1 : éléments de matrice dep en lumiére V, des transitions a partir de *3* vers % et *g,

séparées par I'énergie de couplage spin-orbite: dans la bande de conduction.

La matrice densité pour cetteransition s’écrit (I'ordre des vecteurs est celui des

"m; croissant” : -6/2, 6/2) :

2
0.
U*, o * & 8 , 2-29
3 @& 1:
L'opérateur $dans I'espacegs*s’écrit :
18 0.
S, % - . 2-30
3@ 1:

Par conséquent la polarisation moyenne suivant z dans I'e$past :

<Sz> trace:U*8 0% S, % 1 531
0% traceU*, o * 2 6 @ )

En théorie, I'énergie de couplage spin-orhd#Ens la bande de conduction est |égerement

inférieure & sa valeur dans la bande de val&hd@onc, tant que I'énergie d’excitation, hQ
reste inférieure a K ++'c la polarisation initiale des électrons est proche de +1/6 en

lumiére V.
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Lorsque E «+'c<h @Eg «+ ', il devient possible d’exter les transitions des” vers %, en
plus des transitions dé&" vers *s. Dans ce cas, tout se passe comme si le couplage spin-
orbite de la bande dmnduction n'avait plus d’effet, et la matrice densité s’écrit (vecteurs de

base par ordre de jroroissant” dansg, % :-3/2,-1/2, 1/2, 3/2, -6/2, 6/2) :

g2 0 0 OO0 O .
00 0 00 O °
poou . 00 2 00 V2
® 7 %'° 300 0 00 O ; 232
.00 0 03 0 -
P 0 V200 1 1
Dans I'espace * *¢), I'opérateur $s’écrit :
§3 O O 0 ©O o .
0 1 0 0 22 o °
o« s« 1.0 0 1 0 0 22
8% 370 0 0 3 0 0o 233
.0 2/2 0o 0 1 0 -
©0 0 2/2 0 0 1 1
Ce qui permet de calculer la polarisation moyenne suivant z :
<S> traceUs o %,% S %, % 1 .34
“Me 0% T traceU*, o * % 2 4 @

Quand I'énergie d’excitation hQ est telle que F«+'c<h @Ey++', la polarisation
électronique initiale e$ de +1/4 en lumiéreV.
En réalité, dans le cas oueffet du couplage spin-orbite disparait dans la bande de

conduction, ce résultat s’obtientugl simplement en considérant les fonctions de bases pures

de spin de la bande de conducticfb( :n>C ‘Y n>C ‘Z n>C ‘X p>C ‘Y p>C‘Z p>c.

Remarque : si on considdeeréduction des expressioRs32 et2-33 au sous-espacs” seul,
on peut calculer de la méme facame polarisation négative de -1/3 associée a la

" + -
transition *3 0*g
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2.4.3 Transitions a partir de *;*

La suite du calcul doit montrer que lorsquénkrgie d’excitation augmente encore et que
I'effet du couplage spin-orbite disparait égaletrdsns la bande de leace, la polarisation

initiale doit étre nulle. On peut le vérifier systématiquemEeigufe 2-3 :

Figure 2-2 : éléments de matrice, en lumiérd/, des transitions a partir de *;* vers *; et *3, séparées par
I'énergie de couplage spin-orbite dans la bande de conductidiz. Noter que les espace¥;” et *s ne sont

pas couplés.

Les espaces’;’ et % ne sont en fait pas couplés. haatrice densité et la matrice de

I'opérateur Ss’écrivent alors pour la transition dg” vers *g :
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g 00 0.
Q°0300°
U* o * |_ > -
7% 3000 0- 235
@ 0 0 01
§3 0 00O
S 10 100
% 3.0 0 1 0 23
© 0 0 3:
La polarisation moyenne suivant z atteinte dans ce cas est alors :
: * *
<Sz> traceU*, o * S, % 1 .
traceU*, o * 2 @

Si I'énergie d’excitatia est supérieure agk+', la polarisation moyenne suivant z devient

effectivement nulle :

@ %
NG

| |
Ooo

Lirace Ut o x, * > Lyaceur, o
4 2

2-38

N O

(S:)

;e
o G

rOJ;

trace Uy o % ,3% > traceU*, o 7% >

© X%

Ceci est en fait éviht, puisque tout spasse comme si on pouvait prendre des fonctions

pures de spin, pour les bandes dernadeet pour les bandes de conduction.

2.4.4 Remarques importantes

Nous n'avons pas considéré, dans ce calcwagedes transitions indirectes. Quand I'énergie
d’excitation est inférieure a I'énergie de la transitity o *¢, I'électron passe par un état
intermédiaire « virtuel », puis un phonon appdiéaergie et le ecteur d’'onde nécessaires
pour atteindre I'état final (8.6.1). On considére que l'intervention du phonon ne modifie pas

la polarisation, qui est donnée par la symétrie de I'état intermédiaire. Il est ddfigiieri,
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de se faire une idée plus précise de la pEdfon atteinte dans ce c&n peut penser que
I'électron, dans cet état virtlijesonde simultanément les étdtSet %, et que, dans ce cas, la
polarisation initiale pour des transitions indirectes, serait de $1/%n rai©onne plutét d’'un
point de vue énergétique, c’'est I'étdg qui est le plus probable, et, dans ce cas, la
polarisation initiale serait de +1/6.

On peut maintenant, sous ces hypothéses, résumelcié de la polaration initiale moyenne

suivant z a ce schéma de princip@(re 2-3 :

0.4 -
N 034
(@]
c
O B
©
&
= 0.2+
N
(‘_LG ,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,
2 _
o
©
B 0.1
£
: * *
: 6 8
0.0 i | | -
0 + +
Eg,x Eg,* Eg,* c Eg’* energy

Figure 2-3 : polarisation initiale dans le silicium en fonction de I'énergied’excitation (schéma de
principe). Les lignes en pointillécorrespondent au régime des transitios indirectes. Le zéro en énergie

est le sommet de la bande de valence.

Dans ce calcul, nous n'avons pas tenu compte destribution du momerde I'électron dans
I'espace deg&, en supposant qu'il était ghé dans I'axe de propagatide lumiere. Un calcul

plus poussé devrait tenir compte de cette moyenne spatialeuttas, si I'on s’en tient a ce
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modeéle, la polarisation électronique initiale pesitive, en lumiéreV, ce que I'on mesure
effectivement dans nos résultats de photo-éomssi serait de toute facon tres intéressant de
pouvoir tester ce modele expérimentalementiesurant, avec une résolution suffisante, la
polarisation initiale lorsque I'on varie finement I'énergie ditation autour du gap direct du

silicium.

2.5 Polarisation électronique en régime permanent

Pendant leur durée de vie dans la bande de conduction, caractérisée par un tempé, desvie
électrons sont soumis a différents mécanismegldeation de spin qui peuvent étre internes
au cristal (interactions éttron-trou, électron-phonon, coagke hyperfin avec le champ des
noyaux...) ou externes (précession dans un pharagnétique extérieur perpendiculaire a
I'axe de propagation de la lumiére). Pourdtant, aucun champ extérieur n’est appliqué, et
I'on représente I'ensemble des processus de it@axde spin interneau cristal par un temps
de relaxation 1.

On comprend tout de suite queplalarisation atteinte en réginppermanent va étre pilotée par
le rapport du temps de vié&dau temps de relaxation de spin, Ji le temps de relaxation de
spin est grand devant le temps de vie, il lkésa une polarisation proche de la polarisation
électronique initiale. C’est le cas par exemple darSaAs. Si au contraire, le temps de vie
est suffisamment grand devant le temps dexadlan de spin, les électrons auront tout le
temps de perdre la mémoire de leur polarisatigiale et la polarisatin en régime permanent
sera faible. Pour traduire cette compétition ernfkeet,J on peut définir une vitesse de

dépolarisation :
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111
W OwT, 2-39

Traduisons maintenantélolution des populations et n. Si G est la vitesse totale de

création des électrons daashande de conduction :

-dn n
G3 =0 in, 1n,
° dt "W 2T, 2T,
dnp o, 0, 1n, 1n, 40
= dt W 2T, 2T,

Explicitons les différents termg®ur la population de spup : le premier terme est un terme
de création par la lumiere pakée, le deuxieme et le tei@me terme sont des termes de
« disparition » (recombinaison ou relaxationgén up), le dernier terme est a nouveau un
terme de création d’'un spin up créé par laxaion d’'un spin down. Ces deux équations

s'écrivent encore :

-dn ﬂ
@gt W
n 2-41
GP —
< dt W

En régime permanent, on obtient n¥G et I'équation de base du pompage optique :

2-42

Remarque : dans ce qui précéde, on a impligtensonsidéré un seul é@¢ la polarisation
incidente, et on a volontairement omis les indiaé®t V. Evidemment, on doit écrire plus

\ , L
rigoureusement queéP,,. V. P V —fN Si la polarisation icidente n'est pas purement

circulaire, mais égale §,Pn a simplement :
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P

elec

vVVPR VVRV—%\//V 2-43

Nous verrons par la suite comment cedtpation est modifiée en présence de champs
magnétiques extérieurs, ou encore en présdecdiffusion, mais nous remarquons des a
présent quéa mesure de Recdonne directement acces au rapport des tempélet W

Dans I'expérience initiale de Lamf#é), la polarisation électroniquest mesurée en RMN des
noyaux de°Si, & 77 °K, et permet d’estiméd/ W2,103. L'échantillon est un échantillon trés

pur de silicium dont le nombre d’électrode conduction a I'équilibre thermodynamique est
estimé & 1.2 ¥8cm®. Le temps de vie est mesuré par décroissance de la photoconductivité
aprés interruption rapidge l'irradiation et vauenviron 50 us. Le temps de relaxation de spin

est alors estimé &60 ns.

2.6 Mécanismes internes de relaxation de spin

Durant leur temps de vie dalassbande de conduction, les élecis sont soumis a différentes
sources de relaxation de leur spin. D’'une fagénérale, la relaxatiotle spin est causée par
linteraction spin-orbite. Leprocessus de type Elliott-Yafét sont dus au champ électrique

des ions, aux vibrations du cristal, aux défadu cristal, qui agissent comme des champs
magnétiques effectifs fluctuants, autour gieds le spin précesse. Un autre mécanisme
important de relaxation de spin dans les semi-conducteurs, est le processus de Dyakonov-
Peref!, mais il est inexistant dans le cas du silicium & cause du centre d'inversion. Dans le cas
d'une forte concentration en trque mécanisme de Bir-Aronov-Piklls peut devenir
prépondérant : dans ce cas, llmgtes électrons estlaxé par l'interation d’échange avec les

trous.
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Quand les atomes du réseau possedent un rspiléaire non nul, le systéme de spins
électroniques et le systeme de spins nucléas@nt couplés par I'faraction hyperfine.
Encore une fois, dans le silicium, ce mécanisme est faible, car I'isofipen abondance de
4.7%, est le seul & posséderspin nucléaire non nufds=1/2)12.

Une présentation générale sur la relaxationspm dans les sersbBnducteurs peut étre
trouvée en particulier danene revue récente de ZUff consacrée aux bases de la
spintronique.

En réalité, les mécanismes internes de relaxat@oapin des électrons de conduction dans le
silicium ont été trés peuwéiés, et pour cause. Dans une expérience t&cappelbaurti!
parvient a injecter électriquement une polarisation d’électrons chauds de 8% au travers d’'une
couche ferromagnétique, et liéa le transport cohérent @pin sur une distance de 350 um
dans du silicium intrinséque. Des temps dexatian de spin trés longs sont obtenus, de
I'ordre de plusieurs centaines de nanosecoretasme dépendance en température ¥hebt

observée, compatible avec un processus de type Elliott-Yafet.

2.7 Evolution de la polarisationen champ magnétique extérieur

2.7.1 Polarisation dans un champ magétique transverse : effet Hanle

L'effet Hanle est un effet de diminution de pmlarisation électronige sous I'action d’'un
champ magnétique transverse, causé pardaepsion du spin des électrons autour de la
direction du champ magnétique. Historiqguement, I'effet Hanle a été découvert dan§ fes gaz
et sa premiére observation dansdemi-conducteurs a été faite par ParSodans le GaSb.
L’aimantation créée par la polaation électronique Ilvng de I'axe Oz en régime permanent

est donnée par :
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R 9274u10% J.T est le magnéton de Bohr, est le facteur de Landé des électrons

dans la bande de conduction. Dans le silicinesj trés proche de laleur pour I'électron
libre (g=2.00232) et vaut g1.99893.
Dans un champ magnétigBeparalléle a Ox, cette aimantatiprécesse dans le plan Oyz a la

vitesse angulaireZ B, ou Jest le rapport gyromagnétique de I'électron dans la bande de

conduction J g l% . L’équation d’évolution dé& est donnée par :
dt W

En régime permanent, les composanteBldaiivant Oy et Oz sont :

ZW
— == M
Y 1ozw
L

1 ozZWwW

La polarisation électronique leng de Oz en régime permanent décroit donc comme une

2-46

Pg@ Ogl

lorentzienne en fonction dthamp, dont la demi-largeur dépend directemenite

épelec B :;I%LOZ
® 1 B 2-47
7By

1w

Par exemple, pour un temps de relaxation dés]@ette largeur est d’environ 50 G.
La mesure de &&: en champ nul, dont goeut tirer le rapport Wcouplée a la mesure de la
dépolarisation en chanmtmnsverse, dont on tirg permet donc de remonter séparémeit/a

et W Cette méthode a été appliquée avecésiaode nombreux semi-conducteurs IlI-V.
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2.7.2 Polarisation dans un chanp magnétique longitudinal

A I'équilibre thermodynamique, dans un champ magnétigiidaBoolarisation d’'un systeme

d’électrons a la température T vaut :

hg * IJ'BBO '

B tan
© 2kT 1

2-48

Les équations d’évolution d& polarisation électronique2{41) sont modifiées par ce

terme en régime permanent :

pp & p ¥ -
Bec I Vi W O-I-1 2-49

Le premier terme est le terme de polarisaonchamp nul, et il est nul en polarisation
linéaire. Le deuxieme terme est le termgpdharisation thermodynamique, et il ne dépend pas
de la polarisation incideat De plus, le rappoT; est cette fois tres proche de 1. En lumiére

linéaire et sous champ, la pakation électronique s’écrit :

P Yiann¥ MeBo -

elec Tl © 2kT i 2-50

Si I'on peut mesurer R. a basse température et soud fihamp magnétique, on doit étre

capable de remonter a la valeur de Pi, en suppddantproche de 1.
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3 Photoluminescence en conditions de pompage optique

La photoluminescence est la propriété d’'un matériau soumis a une excitation lumineuse
extérieure d’émettre de la lumiere. Dans lesigsgmducteurs, les électrons sont créés dans la
bande de conduction par une lumiere d’énergipéseure a leur baedinterdite, ils se
thermalisent en des temps généralement tress;cale I'ordre de la picoseconde, puis ils se
recombinent avec les trous de la bande deneal®u les centres accepteen dissipant leur
énergie. Dans les semi-conducteurs a gap dicette dissipation se fagrincipalement sous
forme de lumiere, et ces matériaux possed@xicellentes propriétés optiques, ce qui les rend
intéressants pour I'opto-électronique. Le silicilen,revanche, posséde un gap indirect, et les
processus de recombinaison sont faiblemetiaitiés. Nous avons expliqué dans 14.8.1le
mécanisme de transition indirecte intervandans I'absorption optique du silicium. D’'une
certaine facon, le processus de luminescenueige vu comme I’ « inverse » du processus
d’absorption : apres I'étape de thermalisation, un phonon doit étre émis ou absorbé pour
ramener I'électron en centre de zone. En ce,5kp a une connexion intime entre absorption

et recombinaison, que traduit telation de Roosbroeck-Shockf&y Son application aux

semi-conducteurs & gap indirect & épécifiquement discutée par Wiiffal

La luminescence s’est révélée étre une teclenguectroscopique trés puissante dans I'étude
des semi-conducteurs. Dans le cas du silicilampremiere étude conséquente est celle de
Dear®, ou les transitions assistées par phonsast clairement identifiées : comme a
I'absorption, c’est la branche transversegue des phonons qui accompagne majoritairement
la recombinaison, et donne lieu au pic pipal de luminescence, 58 meV en dessous du gap
indirect. La résolution tresrfe de cette technique (jusquuelques dizaines de peV) a

permis de comprendre les mécanismes intideda luminescence du silicium : excitons,
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gouttes électrons-trous, centres profonds, efftopiques... Une revue tres compléte de
tous ces phénomeénes est donnée par D&lid=n particulier, une tabulation exhaustive des
structures y est réesumée et pseitvir de guide a l'interpréian des structures. Aujourd’hui,

la luminescence est couramment utilisée comme moyen de caractérisation dans l'industrie du
silicium : des concentrationsn impuretés de l'ordre de ¥@m* peuvent étre clairement

détectées.

Pour autant, dans toutes ces études, la pimotoescence est excitée par une lumiere visible
(environ 2eV), ce qui peut apporter des informations spectroscopiques intéressantes
concernant la recombinaison de surfacer mxemple, mais exclut I'étude de Ila
photoluminescence polarisée. Naugons vu en effet que pour étre dans les conditions de
pompage optique (&), I'énergie d’excitation doit étre comprise dans une bande inférieure a
la largeur du spin-orbite, a partir du gap fondamental. De fait, notre étude constitue la
premiére investigation de photoluminescencerns#a résonante du silicium, grace a I'emploi

d'un laser Ti:AbO3 accordable entre 1.15 eV et 1.35 é&lle se justifie par le fait que la
polarisation de la luminescence est une s@walesible de la polarisation électronique. Qui
plus est, la technique est relativement aidémettre en ceuvre. Elle a été appliquée avec
succeés aux semi-conducteurs IlI-V, qui sont slegtemes modéles, car en présence d’'un gap
direct, le temps de recombinaison est codut,méme ordre de grandeur que le temps de
relaxation de spin. Le cas du silicium a été sous-considéré pour les raisons déja évoquées :
grand temps de vie et gapdirect. Nous proposons, dansdaite, différents moyens pour

tenter de contourner cette difilté, I'idée directrice étant daccourcir le temps de vie.
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3.1 Principe

Si L" et L sont les composantes circulaires droitgaatche de la lumiére de luminescence, le

taux de polarisation deette lumiére est (8.1) :

3-1

Sir V (respec:tivementp V' ) est la probabilité d’'un électn de spin up (respectivement,
down) de se recombiner en émettant un photoret n_ et n sont les concentrations en
électrons up et down dans lanba de conduction, les quantitésdt L peuvent s’écrire :

nr V nprpV

oL
® " 3-2
4 nr V nr, \/

nn

Par raison de symétrie, on doit avoir :

VoV
V r V

P n

+® 4

La polarisation de la luminesasn et la polarisation éleommique sont donc liées par la

relation :
R PFecl, V 1,V 3.4

A la recombinaison, les régg de sélection entre bandescdaduction et bandes de valence

doivent étre les mémes que ldissI’absorption, c'est-a-dire :

&gn v 3V

TV 3V >
Donc R=Peefi( V). Si R est la polarisation électroniques régime permanent créée par
pompage optique en lumiéi¢, on connait son expression en fonction d&/lPet des temps

W ets\(82.5. On en déduit la polarisation da luminescence pour une polarisation

guelconque de la lumiere incidente P
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Cette expression appelle plusieurs remarques : d’'une part, la polarisation de la luminescence
et la polarisation éleainique sont proportionnelles, donc toute modification de la polarisation
électronique se reflete sur la polarisationl@duminescence dans les mémes proportions.
C’est ce qui fait que la méthodetique est Hatuellement bien adage a I'étude du pompage
optique dans les semi-conducteurs. D’autre, dartpolarisation de lduminescence et la
polarisation électronique sont de méme signe. Ceci estcanséquence directe de la

conservation du moment angulaire des photons.

3.2 Partie expérimentale

L'expérience que nous décrivons ici estwxpérience de photoluminescence polarisée, en
régime stationnaire. Les pigularités de cette exgénce sontds suivantes :

-excitation de forte puissance accordaiieche du gap fondamental du silicium

-rendement de luminescence tres faible

La Figure 3-lillustre le montage expérimental.
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Figure 3-1 : schéma de I'expériencale photoluminescence polarisée. 1. L,, L3 : lentilles; @ : lame
guart-d’onde tournante ; HR : polariseur linéaire infrarouge ; RG850 : filtre passe haut en longueur
d’'onde de longueur d’onde de coupure 850 nm. Le las de pompe, le cryostat, et la bobine de champ

transverse ne sont pas représenteés.

3.2.1 Excitation et polarisation

Les échantillons étudiés sont éddai par un laser continu Ti:A); accordable (modele
3900S, SpectraPhysics), équipé d’'un jeu deinsi spécialement congus pour fonctionner a
forte puissance dans le prochdrarouge autour du gap indirect du silicium. L’accord en
longueur d’onde se fait grace a un filtre biréfring@iltre de Lyot) plaé a l'intérieur de la
cavité laser. Pompé par uaskr Argon de forte puissan¢®0 W), la puissance optique
maximale disponible en sortie est de I'ordre de 1 WFIlgure 3-2donne la puissance de

sortie en fonction de I'énergie (les lignes verticales représentent la positigr,de; +Ero,
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EgxtErot' a température de l'azote liquide). f@isceau possede un diametre d’environ

1 mm, une divergence de 1 mrad, et est p@dnéairement horizontalement (>100 :1).

1.0 .
b Eg‘)< Eg,X+ETO EgvX+ET0+
0.8
S
<~ 064
5 1
=
(o]
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<
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energy (eV)

Figure 3-2 : puissance du laser Ti:AlO3 en fonction de I'énergie d’excitation.

L'émission laser est accompagnée d’'une faiblaission de lumiére parasite due a la
luminescence du cta de Ti:AkOs, qui doit étre éliminée avant de focaliser le faisceau sur
I’échantillon. Nous y parvenons en employamt réseau 600 traits/mm, blazé a 1 um. Le
maximum d’intensité est renvoyé a l'ordre 1 de la diffraction, pour lequel il y a dispersion en
fonction de la longueur d’'onde. Le réseau est monté sur une rotation microcontréle qui permet
de garder une direction de ddfition dans I'ordre 1 constante par rapport a la direction de
propagation du faisceau incident lorsquéolagueur d’onde d’érasion du laser Ti:AD; est

changée.

La polarisation linéaire du fsteau est ensuite transformée mmiarisation circulaire au

moyen d’'une lame quart-d’onde a 1053 nm destdxes sont orientés a°4fe la polarisation
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incidente. La lame peut pivotele 180° autour d’'un axe verdl entrainé par un moteur, ce
qui permet de moduler trés facilement le sensadeolarisation circaire. Signalons que la
polarisation obtenue ne sergaureusement circulaire quelailongueur d’onde d’excitation
employée est elle-méme égale a 1053 nm. pleind’'une longueurd’onde légérement
différente rend donc la lumiétégerement elliptique. Toutefois, on peut montrer (aniéeXe
gue pour un écartG @ar rapport a0=1053 nm, cet effet est trés faible. Le taux de

polarisation reste trés proche H@umiére purement circulaire) :

$G O
s 3-7
1

ERce]

Sur la plage d’accoabilité du laser, B, reste compris entre 0.98 et 1.

Le faisceau est ensuite focalisé sur I'échantillon par une lentiltes Idistance focale 20 mm

et de diametre 10 mm. La taille du spot due a la divergence du faisceau (1 mrad) est de
40 um. La densité de puissangecidente est alors extrémement élevée, de l'ordre de
800 W.mn¥. Comme on le verra, 'emploi d’'unerfe puissance d’excitation est nécessaire,

car d’'une part, I'excitation se faisant tres procluegap, le coefficient d’absorption est tres
faible (longueur d’absorption de I'ordre de plusieurs centaines de microns a 1 eV), et d’autre
part, les processus de recombinaison non raglisdifit largement prédominants. Donnons tout

de suite un ordre de grandeur. Pour un faisceau de 1 W et de longueur d’'onde de 1239,4 nm
(1 eV), le nombre de photons collectés est de I'ordre de 1000 pawrdsecle rendement est

donc de I'ordre de 1%...

Compte tenu de la géométrie, I'angle d’incidence du faisceau est d’environ 45° par rapport a
la normale a la surface de I'échantillon. Cegla n’est pas négligeable par rapport a I'angle

de Brewster d’'une interface air-siliciumgE33.6° pour B=3.4), et I'on peut se demander
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comment la polarisation de la lumiére traigendans I'échantillon est modifiée par cette
géomeétrie. En réalité, les coefficients densmission en amplitude sont a peu prés égaux et
varient assez peu sur une gragdenme d’angles, et la modificah sur la polasation de la
lumiere transmise est négligeable. De plogmmme l'indice de réfraction est grand, la
direction de propagation du faisceau incidemtl'intérieur du cristal est quasiment
perpendiculaire a la surface. La mesure delarisation le long de cette direction n’est donc
pratiquement pas affectée par cet effetndéure purement géométrique. La polarisation
initiale R, donnée par les réeg de sélection k=0, n’est pas modifiée. La géométrie adoptée
permet en outre de réfléchir faisceau incident en dehors Bezone de collection de la

lentille L.

3.2.2 Echantillons étudiés

Les échantillons étudiés ici soté type p ou intrinseques, gei est plus favorable pour le
pompage optique des semi-conducteurs. Les échantillons SiA63, SiA70, SiA76, SIA107 sont
des monocristaux commerciaux donaife typique est d’environ 1 énet de quelques
centaines de microns d’épaisseur. Tableau 3-1résume les principales caractéristiques
données par le fabricant. Les échantillons dopémbété fabriqués spécialement par Bernard
Pichaud (LaboratoireTECSEN, Marseille). Les échantiis UltrathinSilicon® sont des

membranes de silicium amincies a 50 um par polissage électrochimique.
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SiA63 | SIA70 | SIA76 SIA107 | Si Ultrathin
dopé Au | Silicon®
Fournisseur ITME |ITME |ITME ITME TECSEN | Virginia
Semiconductor

Elaboration Cz Ccz Cz Cz Fz Cz
Type P p P p i p
Dopant B B B B Au B
Concentration | 1.3-2.7[1.1-2.7|3.0-8.0 [0.7-3.0 |1x10“ |[6.7x10*
[cm] x10® | x10° |x10' x10'8 1.5x10°
Résistivité [: .cm] | 5-10 0.7-1.3 | 0.01-0.02| 0.02-0.05| inconnue | 1-20
Temps de vie 2x10% |5x10° |5x10° [4x10° |2x10° inconnu
estimé [s]
Epaisseur [um] | 280+£25| 250+25| 52525 | 250+25 | 700 50+5
Orientation <100> | <100> | <100> <111> <111> <100>
Poli 1 face | 2 faces| 1 face 1 face non poli | 2 faces

Tableau 3-1 : principales caractérstiques des échantillons étudiés.

Les échantillons sont maintenus en contactniggre avec un doigt froién cuivre fixé au
bout d’'une tige, plongée dans un cryostat rerdfazote liquide (I'échntillon est dans la

partie inférieure du cryostat,ole du bain d’azote). Pour plus de clarté, ce cryostat n’est pas

représenté sur Rigure 3-1

" Temps de vie estimé a partir des données rapportées par Tyagi (Tyagi, M.S. and R. Vanovedittagten,

Carrier Recombination in Heavily-Doped Silicdsolid-State Electronics, 19836(6): p. 577-597).
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La surface des échantillons peéte un oxyde natif (environ 1 nm d'épaisseur). Dans la
plupart des études concernant la photoluminescence du silicium, cet oxyde est retiré, puis la
surface passivée. En effet, les défauts en sugackeun canal de recombinaison non radiatif
important qui peut fortement diminuer lintetés de la luminescence. L'influence de la
passivation de la surface dier rendement quantigue de photoluminescence a été observée
dans plusieurs étud®s 2% Dans notre cas, nous ne serons pas sensibles a ces effets car
I'excitation se faisant proche du gap fondamengaprofondeur d’abgption est trés grande.

Nous avons vérifié cela swn échantillon, dont la surface a été traitée au HF (acide
fluorhydrique), puis qui a été introduit danstgostat en présence d’un dessiccateur. Aucune
différence n'a été décelée papport a I'échantillon non traitélous n’avons donc pas traité

la surface de nos échantillons.

3.2.3 Détection et analyse de la polarisation

La lumiére de luminescence estseite analysée en polarisati a 'aide d’'une lame quart-
d’'onde tournante suivie d'un polariseur linéainérarouge (polaroidHR), puis analysée en
énergie a l'aide d’'un spectrométre. Compte téaula faible itensité de la luminescence, un
grand soin doit étre apporté a la collection addte lumiére, et a son injection dans le
spectrometre.

Pour collecter le maximum de lumiere, une lentille de grande ouverture numérique
(distance focale 50 mm, diametre 50 mm) fait image du point émissd l'infini, focalisée
ensuite par une lentillesl{distance focale 250 mm, diamétre 50 mm) sur la fente d’entrée du
spectromeétre. L'angle solide d’entrée dans le spectrometre est fixéisrasae focale et la
taille des réseaux (102 x 102 Mmque I'on veut illuminer au maximum. Le spectrométre

utilisé est un double monochromateur Czerny-Tu(@6-100 Series, Jdrésh), de distance
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focale 1 m, équipé de réseaux 1180 traits/rofazés a 5000 A. La distance focale de la
lentille L; est donc choisie égale & (50/18@)m=0.25 m. Le spectrométre a été calibré en
longueur d’'onde a l'aide d’'un Hape a vapeur de mercure émettant une série de lignes
discretes dans l'infrarouge.

A l'entrée du monochromateur se trouve urnrdilpasse-haut en longueur d’onde (RG850),
coupant toute source de lumiére émise a une longueur d’onde inférieure a 850 nm. Cela
permet aussi d’éliminer toute lumiere de flete provenance du las@téja largement réduite

par 'emploi du réseau blazé décrit plus haaihsi que toute soce de lumiére visible
pouvant apparaitre au second ordre dediffraction des réseaux du monochromateur
(notamment la lumiere du plasma du lasepdmpe Argon, autour de 514 nm). Nous avons
ainsi pu travailler de fagon plus commodepeésence de I'éclairage du laboratoire par des
tubes Néon. Ces tubes émettent une série desligiscretes dans le visible, ainsi que trois
raies dans le domaine spectral étudié, dueéléntent Mercure, comme le montre le spectre
de laFigure 3-3(ces raies seront repérémg les spectres suivargar des lignes verticales

noires) :
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Figure 3-3 : raies infrarouges dues a I'éclairage diaboratoire par des tubes contenant du mercure.

Signalons enfin que la réstilin en longueur d’'onde dépend Keuverture des fentes. Dans
toutes nos expériences, les fentes étaientrtas/@ 1100 um, autorisant une résolution de

I'ordre de 1 meV en énergie.

En sortie du monochromateur, la lumieest convertie par un photomultiplicateur
(photocathode S1 (mélange Ag-Cs-O) refroidie a -80°C) en impulsions électriques,
amplifiées, discriminées et comptées par une ct@@mmmptage et d’acquisition. L’intensité

de la luminescence est mesurée en nombre de photons par seconde (Hz). En l'absence de
toute source de lumiére, le « bruit noirkgie de base) est de l'ordre de 10 Hz. La
photocathode S1 a longtemps ktéseule photochbde capable de réporddans le proche

infrarouge. Son rendement quantique présean maximum vers 800 nm, puis chute
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d’environ deux ordres de andeur entre 1um et 1.2 um. Aujourd’hui, certains
photomultiplicateurs (InP/InGaAsP) possedent une réponse étendue dans le proche
infrarouge, jusqu’a 1.4 um, voire 1.8 pumais ils sont tres onéreux. Eggure 3-4ci-dessous

compare le rendement quantique diesephotocathodes (source : Hamamatsu).

Figure 3-4 : rendements quantiquescomparés d'une photocathode S1a gauche) et InP/InGaAsP (a

droite). Source : Hamamatsu.

En toute rigueur, il est nécessaire de rentiseales spectres obtengsr la réponse du
détecteur surtout si celle-ci varie non limément dans la gamme d’énergies étudiées.
Toutefois, pour des spectres présentant deststas relativement étroites, surtout a basse
température, le décalage en énergie devraitp&peimportant. Pour des spectres plus étalés,
pris a température ambiante, la correction deetaét plus importante. Pour évaluer cet effet,
nous avons simulé la réponse typique d'une photocathode S1, a partir des données du
constructeur, et renormalisé deux spectres & basse température et l'autre a température

ambiante, comme le montreAgyure 3-5:
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Figure 3-5 : renormalisation des spectres a 300 °K et 77 °K par la réponse de la photocathode S1 (en
pointill€). Les lignes verticales noires représentent lgsositions des pics du Néon (mentionnées plus haut).
Les lignes verticales vertes ra@sentent la position de Fx, Egx+Ero, EgxtErot' Spectres pris sur

I’échantillon SiA107 avec une excitation de 1.240 eV.

Sur les spectres a basse température, le décalade position des micipales structures est
inférieur au meV. A haute température, Istsuctures s’élargissengt le maximum de
luminescence est décalé d’environ 50 meV vesshasses énergies. Toutefois, notre étude
n'est pas une étude spectroscopique de la luminescence, et ce qui nous importe en premier est
la polarisation de la lumiere. Le taux de paation dans une fenétreesrale fixée est, par
définition, renormalisé par rapportl'antensité totale dans cetterfétre, et laréponse de la
détection (spectro+photomultiplicateur) est @hiée. Tous les spectres présentés ici sont donc

des spectres bruts.
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3.2.4 Principe d’une mesure de polarisation

La polarisation est une grandeur qui est, de par sa définition, renormalisée. Elle ne dépend
pas, en premiére approximation, des fluctuations de puissances incidentes, ou d’autres dérives
lentes, tant que le temps de la mesure refteenr aux temps caractéristiques de ces dérives
lentes. Dans l'optique de pouvoir mesurer deléaileffets, nous avoronc apporté un grand

soin a la stabilité du laser Ti:ADs.

Dans nos conditions de travail, les spectdes polarisation sonpris en modulant la
polarisation a la vitesse de 1 ,Hz qui rend le temps d’acquisiti acceptable, de I'ordre de

15 minutes. Néanmoins ce temps est déja relativement lohgn sieut étudier séparément
I'influence d’'un grand nombre de paramétresmme nous l'avons pourtant entrepris ici.
Nous soulignons que le temps d’acquisitiest 'une des diffultés essentielles de
I'expérience, car ce problenmesurgira dans les expériences de photo-émission. Lorsqu’une
structure polarisée est repérée dans un speuites procédons a des mesures de polarisation
accumulées, en maintenant I'énergie d'asalydans la région d’intérét sur de longues

périodes.

La mesure d'une faible polarisation sowéle probléme des asymétries instrumentales.
L’asymétrie instrumentale sur la mesure dpdéarisation est caractéée par le rapporGes
intensités de la composante polarisée circulairement drbitet.de la composante polarisée

circulairement gauche L lorsque la lumiére incidemest polarisée linéairemerfj (
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En I'absence de toute asymétrie instrumentadéte quantité vaut 1. Le taux de polarisation
mesuré de la lumiére de luminescence, pour une polarisation incidente dénnéeu S

est:
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Le taux de polarisation corrigé des asyméinsegumentales, ou « normalisé », s’écrit alors :

L V 6V L V G V 3-10
" L VvV GV 'O L V GV

Ces définitions impliquent que c’est la p@ation d’analyse qui eshodulée. Evidemment,
elles peuvent étre inversées dans le cas oula’esiarisation de I'esitation qui est modulée.

Pour une grandeur X, les moyensest simplement prises comme sulit :

N
X : X, 311

1

N il
Lorsque l'on effectue une mesure de gudation accumulée sur des longs temps
d’acquisition, on moyennles valeurs dePet non les valeurs de'.V), L' (V) et L' (S.

Dans une mesure par comptage, telle que heffisctuons, on peut supposer que les sources

de bruits possédent une statistique gaussienne, et pour un nombregoth photons

mesureés, l'incertitude sur la mesurela@olarisation peut étre prise égale a :

N_ - 3-12

Ces considérations n’ont rien d’évident, mdissesont importantes pour la mesure de faibles
polarisations. En particulier, on voit que si 'on souhaite mesurer une polarisation avec une
incertitude de 18, Ny doit &tre de I'ordre de £0Pour nos échantillonsiui luminescent peu,

cela pose un probléme central.
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3.2.5 Parametres expérimentaux explorés

Cette étude de photoluminescence en conditions de pompage optigue a été conduite en
fonction d'un grand nombre de parametres: énergie d’excitation, modulation de la
polarisation a I'excitation, énemgide réception, modulation de l&pse de la polarisation a la
détection, taux de dopage, dopant, épaisseutatemtillons, température, présence de champ
magnétique. Evidemment, chaque dimengiencet « espace des phases » des parametres
pourrait étre explorée systéntptement, notamment I'énergieedtitation et de réception.
Cependant, nous nous attendonsesumer des taux de polarisativas faibles, de I'ordre de
quelques 18 dans le meilleur des casest-a-dire en I'absence tirite relaxation de spin. On
pourrait imaginer, pour chaqueeggie de réception de tenter ehesurer une polarisation en
accumulant un grand nombre de coups. Nous aplnét préféré, dans une premiere phase
exploratoire, tenter de mesurer des spectregplais de polarisation, sans accumulation point
par point. Pour cette raison, les spectres ptésetes polarisations non renormalisées (voir

les définitions au 8.2.4. Lorsqu’une structure dans le spectre semble étre polarisée, nous
pouvons nous concentrer sur cette région et I'étydiies finement en faant varier les autres
parametres, notamment la présence d'un ghamagnétique transverse. Dans ce cas, on
mesure les quantités normalisées, pour corriger le taux de polarisation circulaire des

asymeétries instrumentales.

L'enregistrement d’'un spectre de polarisation pris en modulant seulement la polarisation de
I'excitation ou seulement la palsation de la réception dusnviron 15 minws. Cependant,
nous avons remarqué gue dans les cas ou nous observons une structaée pibkexiste une
grande symétrie entre les spectres pris en raatlla polarisation de laimiere d’excitation,

et les spectres pris emodulant 'analyse de la lumiere de luminescemdguie 3-§. Cela ne
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prouve pas pour autant qu'il siage d’'un signal de pompagetigpie (il pourrait s’agir par

exemple d’'une fuite polarisée provenant du piasiu laser qui ne s#t pas completement

éliminée par le résead’excitation et le filtre de récepn), mais au moins, les régles de

symétrie évoquées plus haut entre polarisation excitatrice et polarisation de la luminescence

semblent respectées. Cette considératiorsyaeétrie réduit 'ensemble des parametres a

explorer, et par la suite, nous ne présentumes des spectres pris pour une configuration :

polarisation fixe a I'egitation, et réceptiomodulée, ou, analyse ¢k polarisation modulée a

I'excitation et polarisation fix@ la réception. Ces conditiossront précisées a chaque fois.
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Figure 3-6 : symétrie entre les spectres pris pour treiétats de polarisation différents a I'excitation : V,

V, et S Echantillon : SiA76, T=77 °K, excitation a 1.319 eV. Les structures repérées seront expliquées au

cours de I'étude.
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3.2.6 Lecture des spectres de luminescence

Afin de faciliter la lecire des spectres, nous avor@nployé les conventions
suivantes, valables dans toute la partie traitant de la luminescence :
X une trace rouge correspondiid état de polarisation®,\aussi bien a I'excitation qu'a
la réception.
X une trace bleue correspondraétat de polarisation, ¥ussi bien a I'excitation qu’a la
réception.
X une trace noire correspond a un état de polarisé§ianssi bien a éxcitation qu’a la
réception.
X les lignes verticales vertes représentent la position, deHg x+Ero,Eg x+Erot .
x les lignes verticales noires représentenpdaition des raies dues a I'éclairage du

laboratoire Figure 3-3.

De plus, les positions des structures marquatesindiquées. Elles sont attribuées grace aux
études de DedR et Vouk™®. D'autres structures ne sopis facilement identifiables.
Cependant, certaines ont un comportement carsfitue que nous gbignerons. Dans ce

cas, elles seront repérées par des lettres. Dans les autres cas, on donnera seulement leur

position en énergie sur les spectres.

Enfin, au moment ou le spectrometre enregistdgeal dans une régigiroche de I'énergie
d’excitation, un filtre neutre est appliqué devémtfaisceau laser pour éviter d’éblouir le
photomultiplicateur. Sur les spectres, les points correspondant a cette région ont été

volontairement omis, afin de gagner en lisibilité.
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3.3 Résultats expérimentaux

3.3.1 Etude en fonction de I'énergie d’excitation

La premiére démarche que nous avons fuiel’'étudier un échantillon assez fortement dopé
(SiA76), pour lequel le temps dee attendu doit étre relativenteoourt, de l'ordre de la
centaine de nanosecond&sgre 3-8, pour rendre le rappo¥/W plus favorable, et de faire
varier I'énergie d’excitation dans une gamme d’énergies telles que les électrons sont créés
seulement a partir des bandes de trous loetrde trous Iégers. Evutre, nous nous sommes
placés a basse température. Pour un échantiBsndopé, le temps de vie devrait étre assez
peu différent de sa valeur & température amBiapte contre le temps de relaxation de spin
pourrait étre plus longSi les processus de relaxation gj@n prédominants sont de type

Eliott-Yafet, T; suit une loi en 72, pour les semi-conducteurs & gap indif8ct

La Figure 3-7 présente I'ensemble des énergies dt@tion explorées. De facon tres
surprenante, il est apparu une structure tres polarisée, environ -80%, dont le pic est identifié
par la lettre « A » sur les spgees. Cependant, plusiess arguments vont atre le fait qu’elle

puisse étre attribuée au poage optique des électrons :

(1) D’'une part, cette structuretede signe opposé a l'excitatioalors que I'on a vu que la

conservation du moment angulaire implique daepolarisation de la luminescence et de

8 Pour un échantillon trés dopé, les processus de recombinaison dominants sont supposés étre de type Auger. Les
coefficients Auger, ¢ sont relativement indépendants de la température (Hu, C. and W.G. Oldhaiar
Recombination through Donors-Acceptors in Heavily Doped Silicon. Applied Physics Letters3%@j9p.

636-639).
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I'excitation sont de méme signe. D’autre part, aucune dépendance en fonction de I'énergie
d’excitation n’est observée, sur la valeur leusigne de cette polarisation, méme lorsque
I'énergie de création des élemtis dépasse la valeur du couplage spin-orbite. De plus, I'écart
entre le pic « A » et I'énergid’excitation est constant{2meV), ce qui fait penser a un
processus de diffusion Raman. Si tel est le cagjevrait retrouver cette structure quel que
soit le niveau de dopag€éomme on le verra sur FEigure 3-10 il semble en effet que cette
structure se répéte pour I'échilan SiA107, Iégerement mogndopé, mais elle disparait
complétement lorsque le dopage devientléailCe n'est pas du tout le cas du pic, O
clairement identifié comme la diffusiomélastique des photoriacidents par un phonon

optique de centre dmne, d’énergie 64 meV.

(2) Malgré ces contradictions, on peut évoggeta signature d’'une luminescence chaude,
polarisée. Dans le GaAs par exemple, Zeri8két Zakharchenyd’ observent un degré de
polarisation circulaire a proxiité de I'excitation, et qui gtend sur environ 100 meV. De
plus, la valeur de cette polarisation sur GaA&s bien plus importante que les 25% prévus
théoriquement, et résulte dedastribution anisotrope des spimu moment de leur création
comme I'a montré Dymnikd¥!. Dans le silicium, Efand¥’ prévoit aussi une polarisation de

la luminescence chaude. Si tel est le caseftet de dépolarisation en champ magnétique
transverse (8.7.1) devrait étre observable, comme dans le cas de GaAs. Avec le champ

maximal dont nous disposions,k&, aucun effet n'a été observé. Le temps de relaxation

° Dans le GaAs, le spin des électrons créés a partir de la bande de trous lourds par exemple, dépend initialement
de l'angle T entre la direction de ppagation de la lumiéren, et la direction du moment

cosT

orbital, Q S _—
1codT

(en lumiére V). Si seuls ces électrons paig@ient a la recombinaison, la

luminescence serait 100% polarisée.
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associé a un champ de 1 kG, est d’environpS0Pour observer la dépolarisation de la
luminescence chaude du GaAs, des champs plisieurs Teslas sont nécessaires,

correspondant a des temps de 'ordeda picoseconde, ou inférieurs.

(3) La derniere hypothése retenue est cellealfuite de lumiére polarisée provenant de la
luminescence du plasma laser. Si d¢et le cas, cette fuite dmit étre indépendante de
I’échantillon, ou de la température, ce gla pas été observé. Nous avons essayé différents
moyens pour connaitre l'origine dette « fuite » (défocalisath de I'échantillon, désaccord
de la cavité laser pour n’émettre que lmikre du plasma, désorientation du réseau blazé),

mais aucun test n'aé&toncluant sur ce point.

Enfin, dans le cas d’'une exaiion a 1.239 eV, une deuxiersgucture polarisée a environ
10% est observée, deacon reproductible (a det énergie d’excitabn), dans la partie
thermalisée du spectre, autour de 1.120 eV. Cetietste est repérée par la lettre « B ». Elle
est trés étroite (10 meV) et disparait lors§jae change I'énergial’excitation de quelques
meV. Cette fois, le signe de cette structuredleestéme que celui de I'excitation. La encore,
nous nous sommes attachés a observer une adiation de cette structure en champ

transverse, mais sans succe8.®9.

Dans toute cette étude a énergie d’excitatiorabe, le signal de luminescence lui-méme est

faible, quelques centaines de Hz, et I'obseovatl’'un signal de polarisation faible s’avére

trés difficile. Dans la partie qui suit, nous sommes restés a une énergie d’excitation fixe, de

1.240 eV, et nous avons étudié flirence du dopage, dans I'idd@améliorer le rendement de

luminescence, quitte a perdre sur le temps de vie.
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Figure 3-7 : influence de I'énergie d’excitationsur I'échantillon SiA76,a 77 °K, sous lumiéreV. La bosse

TO est due a la recombinaison des électrons sursleccepteurs, avec émissiotfiun phonon TO de 58
meV. Sur les échantillons moinslopés, cette structure appar# nettement mieux. Le pic O est di & la
diffusion Raman par un phonon de centre de zone de 64 meV. Les structures A et B sont discutées dans le

texte.
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3.3.2 Etude en fonction du dopage

Rappelons I'expression de la pdkation de la luminescence en régime permanent pour une

excitation polarisée circulairement droite38) :

pr ¥ pe T

L w T, W

3-13

Le temps de vieWest le temps que passent les électtbesmalisés en bas de la bande de
conduction avant de se recombiner. Ce temps @ee vu comme l'inuse de la probabilité

de recombinaison, donc inversemh proportionnel a la densitéétats finaux libres. Dans un
semi-conducteur de type p, on s’attend donc a une diminution du temps de vie avec la
concentration en accepteurs, ce qui est bien observé expérimentaleigerg 8-§. A fort
dopage, le temps de vie d@mversement proportionnel as8 comportement rapporté par
plusieurs auteuren particulier HE® et Dziewiol!, et a faible dopage, la dépendance est
moins forte, mais toujours décroissante avgc M statistique de recombinaison des paires
électron-trou a été établie pour les seomducteurs non dégénérés par Shoéliegpt

Halll®®!,
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Figure 3-8 : variation du temps de vie et de la longue de diffusion des porteurs minoritaires dans le
silicium de type p, a température ambiante. Donnéa®groupées de différentes sources par [Tyagi1l983].
La longueur de diffusion est calculée & partir du temps de vie : L=(B¥? ou D est le coefficient de

diffusion.

De plus, le temps de relaxatiole spin devrait étre aussi infincé par la concentration en
accepteurs. Le mécanisme de Dyadv-Perel étant absent dans leisim, le spin peut étre
relaxé par le champ électrique des impuretés (processus Elliott-Yafet), ou par interaction
d’échange avec les trous, a forte concemmnafprocessus Bir-Aronov-Ris). Dans les deux

cas, la vitesse de relaxation, 1,/d@oit étre proportionnelle a @ncentration d’accepteurs. Si

tel est bien le cas, on peutiéerde facon qualitative que :

WWNAY/NA? [Na 3-14

On a supposeé, pour écrire cela, que le tempsealeesie trés supérieur tamps de relaxation

de spin, et donc quéd/s’identifie avec T. L’équation3-14 montre bien que I'observation

d’une polarisation de la lum@scence est plus favorable dans un échantillon fortement dopé p.
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Les électrons peuvent se recombiner de facon radiative ou non. Chaque processus peut étre
caractérisé par un temps de vigN(radiatif) et Wy (non radiatif). La vitesse totale de

recombinaison peut ainsi s’exprimer par :
VY 3-15

Dans les semi-conducteurs a gap direct, lgguit des processus de recombinaison donnent
lieu a I'émission de photons. Le rendementla®inescence, défini comme le rapport de
photons émis au nombre de paires électron-photocréées, est de I'ordre de®1® 10!
(estimé par Kimerling"). Pour les semi-conducteurs a gap indirect, il y a compétition entre
les canaux de transition radiatifs et nordiaéifs. Les processus non radiatifs sont
essentiellement de type Auger : I'électron ge@irecombine cede son énergie a une particule

tierce. Le rendement de luminescence peut s’exprimer par :

K —W W
W W W

3-16

A fort dopage, WNa™ 2. De plus, les processus non radiatifs de type Auger sur les
impuretés deviennent dominantgmme avancé par Hangleltdr La diminution du temps
de vie et 'augmentation de la polarisati@therchées par 'augmentation du dopage se font

donc au détriment du rendement de la luminescence.

Nous avons exploré une gamme atecentrations allant de fcm?® (échantillon SiA63) a

10* cm® (échantillon SiA76). Tous les Kantillons sont dopés au bor€apleau 3-1 La
Figure 3-10présente I'ensemble des spectres darsation pour ces échantillons, a basse
température, et énergie d’excitation fixiee 1.240 eV, correspondant aux conditions de
pompage optique (8). La puissance d’excitation est la méme pour tous les échantillons (800

mW). Comme prévu, le rendent de luminescence chute avec I'augmentation du dopage. A
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fort dopage, on devrait avoirK W|NNZ/Na™*[Na™ Il est difficile de vérifier ce

comportement précisément, maisHigiure 3-9montre que I'accord n’est pas complétement

déraisonnable.
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Figure 3-9: le rendement de luminescencel est défini comme l'aire sous le spectre de luminescence,

entre 1 eV et 1.22 eV. L'accord avec une loi enyN n’est que qualitatif.

Les spectres de polarisatipnésentent une forte dépendands-a-vis du dopage, qu’il est
difficile de comprendre. La structure « A trg¢s fortement polare (environ -80%) sur
I'échantillon le plus dopé, a déjaéétommentée dans le paragraph& 31 Sa polarisation
est opposée a celle de I'excitatjoce qui la rend difficilen@ attribuable au pompage

optique.

Pour un dopage légerement inférieur (étilan SiA107), la streture « A » perdure
faiblement, mais elle est superposée a un fond de polarisation quaiestnant de méme
signe que I'excitation sur toute frrtie du spectre comprise enfr.10 eV et I'excitation. Par

contre, elle disparait totateent pour I'échantillon SiA70, pour lequel aucune polarisation
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n'est détectée (hormis celle du pic)Qet pour I'échantillon SiA63rés peu dopé, pour lequel
une polarisation est a nouvedétectée. Cette polarisatiort de nouveau du méme signe que
I'excitation. Abstractio faite du signe (hypothése forte), 'augmentation de la polarisation
avec 'augmentation du dopage peut se comprendre, si, comme prévu, le @ futavient

plus favorable. Le fait de treuver une polarisation clairement non nulle pour I'échantillon le

moins dopé (SiA63) est conira a cette interprétation.

La structure « B » présente ausse évolution dont l'interprétatn est difficile. Elle est bien
visible pour I'échantillon le plus dopé, mais disparait des que la concentration en accepteurs
diminue. Cela peut se comprendre si le rapIV diminue avea Nnais n’explique pas le

comportement observé pour I'échantillon SiA63.
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Figure 3-10: spectres de luminescence polarisée pour différents dopages, a 77 °K, et 1.240 eV
d’excitation. Spectres présentés par dopage décssiant de haut en bas. Les structures TO, Cet A ont
été expliquées plus haut. Sur les échantillons SiA70 8tA63, il apparait en plus une structure notée TA,

due a la recombinaison avec émissi de phonon TA de 18 meV.
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Un autre moyen permettant de diminuer le terdp vie sans jouer sur la concentration des
accepteurs peu profonds, est d’'introduire desresrmprofonds de recombinaison, comme l'or

ou le gadolinium. Une faible ocgentration de cergs profonds suffit en effet a faire diminuer

le temps de vie de plusieurs ordres de grand2ams ce cas, le temps de vie et le temps de
relaxation de spin des électrons de conductiewraient étre comparigs et I'on devrait
aboutir & une polarisation électroniquagpproche de la valeur initiale Eette idée a en effet

été mise en ceuvre par Bagragyvdans une expérience de polarisation dynamique des noyaux
de 2°Si par pompage optique comme proposé initialement par L&nipeket a montré une
augmentation d’'un facteur 30 de la polarmathucléaire. Les échantillons que nous avons
étudiés sont des échantillons sicium quasi intrinséques (5.50cm® type n) dans lesquels

une faible concentration d’or (¥ocm®) a été introduite. Le tempe vie prévu pour ce type
d’échantillon est d’environ 200 ns. Nous sommes de nouveau dans un cas ou le rendement de
luminescence est tres défavorable, et poesurer un signal, nous avons di ouvrir d’'un
facteur 4 les fentes du spectrométre pour avoir un signal d’environ 1000 photons par seconde,
au maximum du pic de luminescence. Malgréacalicun signal de fasisation supérieur a

103, correspondant a la limite de détection dans nos conditions, n'a pu étre détecté.

3.3.3 Etude en fonction de la température

Méme si le temps de vie est censé étdatikement peu sensibla une variation de

température entre 77 °K et 300 %€, nous avons choisi de faivarier ce paramétre pour
guelques échantillons, en padier, pour I'échantillon SIA76qui présente deux structures
polarisées, « A » et « B », dont nous avons étled@mportement en fonction de I'énergie

d’excitation et du dopage dates paragraphes précédent3(8.1et3.3.2. La Figure 3-11
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compare les spectres pour ces deux tempéstuet montre qu'a I'ambiante, aucune

polarisation n’est observée.
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Figure 3-11 : spectres de luminescee de I'échantillon SiA76 sous lumiéreV d'énergie 1.239 eV, a

température ambiante (en haut) et a basse température (en bas).

En réalité, il faut noter que l'augmentation de tempéeapuoduit un déplacement vers des
valeurs inférieures de l'intervalle d’énesgi d’excitation correspondant aux conditions de
pompage optique (intervalle poulequel les transitions a partde la bande de valence
découplée par spin-orbitee sont pas excitées). Ce déplaertrest d’environ 40 meV, valeur
qui correspond a I'énergie d’intetéon spin-orbite dans la bandk valence, ce qui place
I'énergie d’'excitation au-dessus de;EErot+' a température ambiante, et explique
gu’aucune polarisation n’est observée. Néanmoins, on peut penser agffetcdevrait étre
similaire a une augmentation dérdergie d’excitation, a tempéragufixée, et si tel était le

cas, les structures @uolsées observées surRagure 3-7devraient perdurer. L'absence de
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polarisation a température arabte n’est donc pas forcémdigte au probleme de I'énergie
d’excitation. Pour tenter depéndre d’avantage a cette questibfaudrait peut-étre observer
I'effet de la température pour une énergiexcitation qui soit coomune a lintervalle
[EqxtEro; EgxtErot '] & basse température et a tempgmambiante. Comme nous I'avons
souligné, le déplacement de detervalle est de I'ordre dé ce qui restreint le choix de

I'énergie d’excitation a unealeur d’environ 1.22 eV.

3.3.4 Etude sous champ transverse

Dans le cas dune luminesan polarisée liée au pompagmtique des électrons de
conduction, une dépolarisation ehamp transverse doit se manifester. C’est I'effet Hanle,
expliqué au 8.7.1 Nous montrons ici un exemple de mesgous champ, mais le résultat
permet seulement de conclure sur la lindiee détection de la méthode. Dans le cas de
I’échantillon SiA76 a basse température, nousnawu apparaitre deux structures polarisées,
notées « A » et « B ». Nous avons commentbiaportement de la structure polarisée « A »
dans les paragraphes précédents, et, si elduesd de la luminescence chaude polarisée, le
champ nécessaire pour observer sa dépolarisation est probablement trop grand pour ce qui
nous était accessible expérimentalement, soit 3R& contre, on peut penser que dans la
partie thermalisée du spectre, notamment au nideda structure polarisée « B », la largeur
d’effet Hanle doit étre plus faé. Nous avons, pour les troisatt de polarisations incidentes,
V, Vet S accumulé des mesures de polarisatienla luminescence sur la structure
polarisée « B », a 1.12 eV d’énergie de réceptbdoalculé la polaraion renormalisée par la
méthode décrite au 32.4 en I'absence de champ, et présence de champ (3 kG). La

Figure 3-12montre la convergence de I'accumulation.
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Figure 3-12 : mesure de polarisation normaliée accumulée en champ transverse de 3 kG sur
I'échantillon SiA76 a basse température, a énergie d’'exation de 1.240 eV et énergie de réception fixe de
1.120 eV, correspondant a la structure « B » iderite sur les spectres précédents. L'abscisse est le

nombre de cycles d’accumulation (pour plus de atté, seul un point sur 15 environ est représenté).

Au bout de 500 cycles, la barre d’erreur est de %.80 aucun effet plus grand que cette
valeur n’est observable. Ceci fixe une valeur supérieure a la valeWddnviron 10'°s.

Pour parvenir & réduire I'eme sur la mesure & environ3,de temps total de la mesure a été
d’environ 1 heure. Pour gagner seulementfacteur 10, il faudraiattendre 100 heures.
Malgré une excellente stabditde I'excitation, nous sonemn limités par I'autonomie du
cryostat pour les mesures a basse température, et par I'autonomie du photomultiplicateur
(refroidi a la carboglace a -80 °C).

Il serait éventuellement possilde s’affranchir de ces problé&s et de n’avoir comme limite

gue le temps d’accumulation. En réalité le gain espéré est faible, et il est plus prometteur, a

notre avis, d'explorer d'dtes pistes si l'on veutpoursuivre ces expériences de
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photoluminescence. La conclusion de cettdigpauggére quelques unelles idées en ce

Sens.

3.3.5 Etude sous champ longitudinal

Suivant les explications données au®.82et 8§3.1, la polarisation de la luminescence en

présence d’'un champ magnétique longitudinal est :

W o W
P PP W PR, T, 3-17

En lumiere linéaire le premier terrdevient nul, et I'on peut mesurer :

* . *
R P Yann®" BB | p0” BB, 318
T © kT 1 KT

Sachant quedT; |1, la mesure de Pournit une valeur dejPDans nos conditions, avec un
*
champ de 3 kG et une temptire de 77 °K, le facteﬂ%vaut environ 6 18. Nous

avons poussé la limite de détection jusqu’ (€h augmentant la largeur de fente), mais nous
n’avons pas observé de polarisation de la luminescence. Ceci tend a indiquer que la valeur de
P, est inférieure & 2% pour la transition indiee au gap fondamental. En travaillant a trés
basse température (hélium liquide) et sousngh magnétique de 1 T, on pourrait repousser

encore la limite de détection.

3.4 Conclusions et perspectives

Malgré les efforts menés pour trouver desditions favorables de détection du pompage

optique du silicium par photolumescence, aucun signaé polarisation n’a pu étre attribué
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de facon certaine a une polarisatélectronique créée par dellemiere circulaire. En dépit
d’une amélioration des conditions expérinades par rapport & I'expérience de Weishiith
notamment I'emploi d’'une source puissanteadable prés du gap fondamental, et d’idées
originales pour rendre le rappod W favorable, nous nous heuréolaslimite de détection de
notre expérience, qui est la mesuren# polarisation optique inférieure &10éme dans le
cas des échantillons dopés or, ou le tempsvideest supposé étre trés court, aucune
polarisation n'a été détectée.|®n veut poursuivre dans ceti®ie, plusieurs solutions sont

envisageables :

Tout d’abord, nous suggérons de travaifar des membranes de silicium, dont I'épaisseur
devra étre choisie inférieure alagueur de diffusion de spiPans ce cas, la polarisation de

la luminescence devrait étre sensible a I'effetla recombinaison de surface. Dans le cas
d'une recombinaison de surface importanies Electrons gardent la mémoire de leur
polarisation avant de recombindma contrepartie est que ltensité de la luminescence peut
étre fortement réduite car la recombinaisorsddace est généralemamin radiative. Nous
avons effectué des tests en ce sens, sumdesbranes de silicium commerciales dont nous
disposions, mais dont I'épaisseur (50 um) n’esibablement pas encore satisfaisante. Par
contre, il serait intéressant de reprendre ces observations sur des SOI (Silicon On Insulator),
dont I'épaisseur de la couchetige de silicium peuttre choisie « arbitrairement » petite,
jusqu'a quelques nanometres. Les fournisseurgmiffen outre une grande flexibilité sur le
type et la concentration de dopants, qui sutint de parametreés explorer. Une attaque
chimique permettrait de dégager la face arriéngr me pas étre géné par I'absorption dans le
massif. La photoluminescence de SOl & é&tudiée récemment, dans une étude
spectroscopique publiée par Mundiiaet elle peut étre une piste intéressante, d’autant que

les films de silicium sur SOI peuvent étre si&IS contrainte. Dans ce cas, on sait que la mise
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sous contrainte leve la dégéescence entre la bande de trémsrds et la bande de trous
légers. Dans le cas de GaAs, cela permet de créer une seule orientation électronique par
pompage optique, et d’obtenir, en photo-eémission, des sources d’électrons fortement polarisés
(taux de polarisation de 83% mesuré par MatidpvDans le cas du silicium, malgré le
calcul que nous proposons, il est clair qu'il est nécessaire d'entreprendre des études
théoriques plus poussées pour awrie idée précise de la posation initiale créée dans ce

cas.

D’autres pistes peuvent encore étre suigiephotoluminescence. La puissance d’excitation
est un paramétre que nous n’avons faitsvarier. Dans sa thése, Verhtifétmontre qu’une
augmentation de puissance provoque une augtiem de la polarisation nucléaire &iSi,
attribuée a la diminution du temps de vie. La puissance de lasge est déja importante,
mais elle pourrait étre doublée par I'emptbun laser de pompe gon plus puissant, de

20 W.

Dans l'état actuel d’avancemenh¢ cette étude, nous ne pouvons conclure que sur une borne
supérieure de 2% sur la mesure de la pa@taos initiale, ce qui est nettement inférieur aux
25% attendus théoriquement. Il peut s’agir d’'un probleme de méthode : la luminescence ne
donnerait pas Pparce que le mécanisme de recombinaison ne ferait pas intervenir les états
gue l'on croit. En effet, si les électrorse recombinent majoritairement sur les états
accepteurs, et non sur les troussammet de la bande de vatenil faudrait considérer la
symétrie des fonctions d’onde de ces états acseptBans le cadre de la théorie de la masse
effective, Kohn et Lutting€”® ont montré que les fonctions d’onde des donneurs sont des
combinaisons linéaires desnictions d’onde des 6 minima de la bande de conduction.

S’inspirant de cet argument, on pourrait imagimpee les fonctions dimle des accepteurs ont
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une symétrie qui est un mélange des symétries des &fatst *;*. On pourrait alors

comprendre, qualitativement, que la recombinaison ne soit pas polarisée.

En photo-émission, ce probleme lié a la recomiBion est de toute facon éliminé, puisqu’on

n'est sensible, quand on s’intéresse a la pal@aois au seuil, qu’au pcessus d’excitation.
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4 Etude par photo-émission réslue en énergie et en spin

La photo-émission est une technique expémiale puissante qui permet de sonder la
structure électronique des solit®s %%l Dans une expérience gaoto-émission, un cristal
est éclairé (le plus souvent en incidencentae), et les électrons qui ont une énergie
suffisante sont émis dans le vide. L’énergnhinimale requise, ou « niveau du vide »
correspond au travail de sortie ldesurface, qui varie habituathent entre 4 eV et 5 eV. La
photo-émission conventionnelle utilise des énerdiescitation qui sont lgn supérieures a ce
niveau. Cependant, dans les semi-conducteurs deptyipest possible dbaisser ce travail a
un niveau inférieur au minimum de la bandecd&duction. Cette situation particuliére est
appeléesituation d’affinité électronique négative Il devient alors pssible d’exciter des
transitions avec des énergies proches de ldéanterdite. En faisant varier I'énergie
d’excitation, une analyse résolue en énergie distributions d’éleabns photo-émis (Energy

Distribution Curves, EDC) renseigrsur la structure de bandes.

En lumiére polarisée circulairement, il deviensgible de créer une poptibn d’électrons de
conduction hors équilibre, polarisés en spin. L'introduction din sffre un degré d’analyse
supplémentaire. La quantité mesurée est larigation en fonction de I'énergie cinétique.
L'analyse des PEDC (Polarized Electron Distribution Curves) en fonction de I'énergie
d’excitation est une source tréshe de renseignements sur les mécanismes de relaxation de

spin. La technique a été appliquée avexc&s notamment pour le GaAs par Drofifiin*®%

Le cas du silicium n'a été @ié qu'une fois, par Bof&>. L'étude, qui ne comprend pas
d’analyse en énergie, montre deespin permet de distingudes transitions trés proches en

énergie lorsqu’elles produisedes polarisations de signepposés. Un développement de
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cette idée originale a été présenté par NEki@ans notre étude, nous proposons une analyse
en énergie, et nous nous placars situation d’affinité élembnique négative, ce qui nous
permet en plus, d’étudier I'élution de la polarisation swne gamme d’énergies d’excitation
allant du gap indirect au gap diredu gap direct, des polarisations proches de 15% sont

mesurées.

4.1 Processus de photo-émission

Le processus de photo-émission lgisih décrit par un modele @&mis étapes qui comprend :
(1) la création d’électrons par absorption de lumiére ; (2) le transport et la relaxation en

énergie vers la surface ; (3) I'émissidans le vide a travers la surface.

4.1.1 Absorption optique

L’'absorption de lumiére dans un semi-conductse traduit par lagénération de porteurs
minoritaires avec un profil exporggllement décroissant. Si amoisit I'axe des x normal a

la surface, cette fonctiate génération s’écrit :

gx 11 RD™ 4-1
Dest le coefficient d’absorption, dont lapgéidance en énergie a été expliquée dans le
paragraphd.6, |est le flux incident de photons.

R est le coefficient de réflexion. A I'incidenoermale, R ne dépend pds la polarisation, et

est relié a I'indice de féaction par la relation :
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n 1> c;mSo
1> cmSo

4-2

La variation de R en fonction deCa été étudiée en détail sume large gamme d’énergie par
[Jellison1982]. En ordre de grandeur, on peutietgue R est voisin de 35% dans le visible,

ce qui est le cas en géakdes semi-conducteurs.

4.1.2 Transport : diffusion de spin a une dimension

Dans les perspectives desses a la fin du chapit® nous avons émis l'idée que le temps de

vie W qui intervient dans I'équation de base du pompage optique en photoluminescence peut
étre remplacé, dans une expérience de potiesion, par un temps d'échappement, plus
court, rendant ainsi le rappor® W plus favorable pour maesure d’une polarisation
électronique. Commemarqué par Piert”, cette image n’est pas tout & fait correcte, et une
meilleure facon de considérer le probleme egirdadre en compte I'absorption de la lumiere

sur une profondeur finie, et tiffusion des électrons vers sarface. Nous reprenons ici le
modeéle unidimensionnel de diffion de spin proposé par Pigté® pour estimer la
polarisation des électrons photoiérans plusieurs cas limites.

On considere un morceau de silicium définr s plans x=0 et x=d, éclairé par un flux

lumineux len incidence normale sur la face x=0. En régime permanent :

-\ Wn

o )1 Rg D™ ln in in D—" 0

X " W" 2T, " 2T, °  w

2a 1 1 1 vin 3
—=2 )1 RgDR>™ =n —n —n, D—2 0

= w P WP 2T, P 2T, ™

D est le coefficient de flusion, indépendant du spin.

Enposanh n_ n_ et'n n_ n,cesysteme s'écrit encore:
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1 Rg, g D& n LZ% 0
4-4
L

O@Ool

2)1 Rg, g, We™ 'n

S 2
L /D Vestla longueur de diffusin des porteurs minoritaires.
L \/ﬁg\/est la longueur de diffusion de spin.

W W T, ' estlavitesse totale de reléiga de spin, déja introduite &5).

90 9p P est la polarisatioglectronique initiale.

g, 9,

Ces deux équations se résolvent formellemena de€me facon. En supposant une vitesse de

recombinaison ¥ indépendante du spin sur le plan x=0, on montre que (aBr®xe

‘ 8d - Ya
| b ° DLy tanh+—, 0 °
g n gp é/\/’ @'S 1 S e )] 3/4 4_5

‘n0 R
OLe? 1 R/RLS 8d - Vgbs o ,8d - o
> D

tanh— ,

Une équation similaire est obtenue pour n(0), en remplagaﬁntgp par g, g,, WparW

et Ls par L. La polarisatin électronique en x=@st simplement P(0)=(0)/n(0). Ces

expressions permettent d’envisager plusieurs cas limites.

4.1.2.1 Premier cas : faible coefficent d’absorption et épaisseurd faible devant L et Ls

C’est le cas par exemple d’'une membranesiieium de quelques microns d’épaisseur, et

d’'une lumiere d’énergie procttl gap fondamental. Donnons talé suite les bons ordres de

grandeur :
D10 cm’; Vr=10° m.s*; D=30 cnf.s*; W=10s ; WW=19; L=55 pm ; Lg=2 um

Au premier ordre er@l et d/L, d/ls:
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v L

d .
lﬁv" D L
ob Ls

4-6

(7]

B v v v

Avec les ordres de grandeur donnés ci-dessus, on voit facilement que le facteur entre
parenthéses est de l'ordre de ¢,/Ice qui montre que le casude membrane de silicium
d’épaisseur inférieure a larigueur de diffusion de spin siénan cas favorable pour observer

une polarisation électroniquegmhe de la polarisation inite prés du gap fondamental. Nous
discuterons dans la partie expérimentalgldsieurs solutions envisageables pour obtenir de

telles membranes.

4.1.2.2 Deuxiéme cas : membrane de silicium massive, et fort coefficient d’absorption

C'est le cas par exemple d'un wafer de silicium commercial et d’une lumiére excitatrice
proche du gap direct. Dans ces cowdisi, les ordres de grandeur sont :

D-10° cm* ; d=100 pm. Les longueurs de diffusion sont les mémes : L=55 pgs2 jim.

Cela correspond en outre & et s trés grands devant 1. La polarisation électronique en
x=0 s’obtient alors trés facilement :

gV L . -
W L,

PO Ry WVl 47
“YRES 1,
1

© D

v

La encore, on voit que le terme entre parentheses est de I'ordresgled_fui montre que la

polarisation électroniquaes électrons photo-émis est prodedeur polarisation initiale.

Ces deux cas correspondent a des cas faesrgiour I'observation d’'une polarisation

électronique proche de la polarisation initiale. lls sont équitsldans le sens ou, dans les
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deux cas, on réduit la « taille » de I'échantillon pour limiter la diffusion. Dans le premier cas,
il s’agit bien de la taille phygue, en choisissantne épaisseur d’échatih inférieure a la
longueur de diffusion de spin. Dans le deweégas, on joue sur le coefficient d’absorption
pour créer des électrons polarisés proches de la surfaceleBateix cas, on s’'attend donc a

ce que les électrons photo-émis aient gardé la mémoire de leur polarisation initiale.

4.1.3 Emission

On considére un électron au voisinage de téasa. Sa fonction d’'onde pes’écrire sous la
forme :

ik
<kscf u r e 4-8

ouu, r est une fonction périodique du réseditect. Dans I'espace réciproque, r se

décompose en série de Fourier :

| ik Gr
u, r | G€ 4-9
G ¢ regecip
Dans le vide, la fonction d’ond#e I'électron est une onde plane :
iqr
<q vac r e 4'10
A la traversée de la surface, il doiayoir continuité de la fonction d’ontfe:
| {k G r iq
| Ge € 4-11
G « resrecip

Pour que cette relation soit vraie pour toull faut que la composaa transverse du vecteur
d’onde de I'électron dans le vidg celle de I'électron dans $emi-conducteur soient égales, a

un vecteur du réseau réciproque pres :

19 Cela se justifie en invoquant la conservatiotedgymétrie de translation paralléle & la surface.
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k// G// d, 4-12

De plus, la conservation de I'énergiidale E fixe une deuxiéme relation :

|2 2 |2

q

2m, 2m K, G//I2 qu> E Eya @ 4-13
0

ou Exc est le niveau du vide. L’échantillon étudié ici esienté <001>: le vecteul, est
normal a la surface. Les points du réseaipréque dans un plan perpendiculairk,d&sont

définis parG, 2k, n,m ou n et m sont des entée(on rappelle quek2 Fa).

4.1.3.1 Photo-émission a partir de la vallée X

On considére un électron thermalisé ers e la vallée X, avec un vecteur d’onde

perpendiculaire a la surfaceg: 0,0085 . On néglige son énergieatmique, 0.5kT dans les 3

directions. La plus petite valeur non nulle 416,, G,,|est obtenue pour le vecteur

21, 2
G, 2k, 10 . Pour avoir emission, il faut que,, E,. t4 '2m° . Dans le silicium,

vac
0

21, 2
12K,

2m,

5.1eV, ce qui montre que I'émission a pade la vallée X n’est possible qu’avec

conservation de la composante transversekgeiy.

4.1.3.2 Photo-émisssion a partir de la vallée L

On considere cette fois un électron thers®@alen bas de la vallée L avec comme vecteur

d'onde k r 1/2r1/2,r1/2 . On néglige une nouvelle fois I'énergie kT/2 qu’il posséde dans

les 3 directions de I'espace. La plus petite valequle G,,| est obtenue pour le vecteur nul
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du réseau réciproque. L'émissi n'est donc possible que sg,, E, t25eV, ce qui

n'est pas le cas, méme pour wfénité trées négative. Comme on observe tout de méme une
structure qui semble étre reli@a minimum L, cela suggere quette régle de conservation
ne s'applique pas strictement. La surface g@eemple brise la périodicité du réseau, et le
développement en série de Founéest peut-étre plus valablene autre exjptation est que
I'électron est diffusé dans lallée X par un phonon. A ce momeat-Il peut étre émis dans

le vide, avec conservatiate la composante paralléle son vecteur d’'onde.

4.1.3.3 Photo-émission a partir de la vallée*

Le méme traitement montre qu'il suffit qu&,. E,. t0eV, ce qui est évidemment le cas,

sauf pour une affinité trés positive.

4.2  Partie expérimentale

4.2.1 L'enceinte d'étude

L’étude de la photo-émission résolue en énergie et en spin présentée dans la suite de ce
chapitre, met en jeu des techniques d’ultrayiditra High Vacuum, UHV), particulierement
complexes a mettre en ceuvre. Upragtie trés importante de tevail a consisté a remettre a
niveau cette expérience, doi donnant des degrés de dité supplémentaires, et en

I'interfacant completement, afin d’samatiser I'acquisition des données.

L’expérience est représentée suFigure 4-1
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Figure 4-1 : esquisse (non compléte) de I'enceinte ultravide utilisée pour I'étude de la photo-émission du
silicium résolue en énergie et en spin, composé&une chambre de préparation (montée sur chariot
coulissant) couplée a un détecteur ddott pour I'analyse en spin (cylindre vertical). L'optique de
transport, entre la sortie du sélecteur et le décteur de Mott, est orientée Sud-Nord pour éviter toute
déviation de la trajectoire des électrons dans lehamp magnétique terrestre (déviation en réalité

guasiment négligeable pour des électrons a 1 keV).

Elle se compose de deux chambres : une iprenchambre dans laquelle se déroule la
préparation des échantillons (chauffage et atitwm, grace un systéme que nous allons décrire
au 84.2.2 et I'analyse des distributions en énergges électrons émis dans le vide, couplée a

une deuxieme chambre ou est réalisée I'amalgn spin grace a un détecteur de Mott.
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L’ensemble du bati est en acenagnétique 316L, et est étblaa 250 °C. Chaque chambre
est équipée d'un puits de ppage connecté a des pompesigues d’'un débit nominal de
100 I/s. Dans la premiére chambre se trouve en plus un sublimateur de titane, permettant,
apres étuvage de 48 heures a Z5(et dégazage des differed®ments, d’atteindre et de
maintenir un vide d’excellentgualité, dans la gamme des't@orr. La pression est mesurée

a l'aide de jauges a ionisatiotype Bayer-Alpert. Les deux chambres en sont pourvues. Un
tel vide est absolument nécessaire car la guatitla stabilité des photocathodes dépendent
crucialement de la propreté chiue et structurale de la surface des échantillons. Notamment,
la présence d’oxygéne, & des pressions de quelqifsotOpeut réduire dramatiquement le
rendement de photo-émission. oktte fin, la chambre de préparation a été équipée d'un
spectrométre de masse (Hiden Aiahl) d’'une sensibilité de 18 torr. A la fin de la mise
sous vide, le gaz résiduel se comp@ssentiellement d’hydrogéne et d’hélikgre 4-2,

qui sont inertes chimiquement vis-a-vis de la surface.

Figure 4-2 : spectre de masse apres étuvage du bati ultravide.

Le spectromeétre a électrons est logé danscumig CF100 sur laquelle viennent se connecter
plusieurs éléments : le puits de pompage (emdode coude), la bride porte-échantillon, en
position verticale, et une vanne de fuite (VAFU Méca2000) connectée a un réservoir
d’oxygene, utilisé pour l'activain des cathodes. Cette vanne permet de contrdler I'entrée

d’oxygéne dans I'enceinte jusqui@s pressions derdre de 10" torr.
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Toute la chambre de prépaaatiest solidaire d’'un plateauussant monté sur chariot, dont
la conception et I'assemblage ont été faitslaboratoire. Cela nous a permis d’aligner
précisément l'optique de trgy@t entre le spectrometre et tBtecteur de Mott, et de
conserver l'alignement lorsque les deux chaslilevaient étre découplées. Le plateau sert
aussi de table optique, et permet de fixezcaune grande facilité I'ensemble des optiques :

lentilles, miroirs, filtres, polarises, lames retardatrices, lasers, etc...

4.2.2 Le porte-échantillon

Le porte-échantillonKigure 4-3 se compose d’'un anneau d’alumine (matériau a la fois trés
bon isolant électrique et trés bon conducteerrtiique a basse température) sur lequel est
monté un systéme de serragel’dehantillon par des barrets de molybdene. Le molybdéne
est un métal réfractaire qui peut étre dfeawd des températurede I'ordre de 2600 °C,
température largement supérieure a la temprate nettoyage de kurface de silicium
(environ 1100 °C). Pour refroidir I'échantillon, 'anneau diaine est monté sur une équerre
en cuivre reliée par une tresse en cuivre a urstaydans lequel peutrétintroduit de I'azote
(77 °K) ou de I'hélium liquie (4 °K). Deux sondes dentpérature équipent le porte-
échantillon. La premiere est un thermocouple de type K (eccimomel-alumel) soudé par
points sur les barrettes de fixation de I'échantillon. llugéisé pour contrbler la température
de I'échantillon pendant le chauffage. La deme est une sonde plee Pt100, logée dans
I'équerre en cuivre qui tientanneau d’'alumine. Elle est surtout utile pour vérifier la
température de I'échantillon lorsqu’on maintid’échantillon a basse température sur de

longues périodes (plusieurs joursuptes spectres de polarisation).
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Figure 4-3 : bride porte-échantillon équipée pour Etude de la photo-émission. On y voit notamment la
source de césium, le thermocouple et la sonde platine pour la mesure de température, et le cryostat en
cuivre pour refroidir I'éc hantillon (permettant de descendre jsqu’a I'hélium). Sur cette photo, un
échantillon de GaAs est tenu a une sole de siliciufixée par les barrettes de molybdéne (le GaAs a été

utilisé pour calibrer le spectromeétre et le détcteur de Mott avant I'étude du silicium).

4.2.3 Nettoyage et activation de photocathode en silicium

4.2.3.1 Affinité électronique négative

A l'interface entre un semi-conducteur et ldajiles états de surfacenduisent a un transfert

de charge entre le semi-conducteur esuaface, ce qui crée uchamp électrique local
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courbant les bandes «vers le bas » pour un semi-conducteur dp. tifietégration de
I'équation de Poisson permet de déterminer Empnt la largeur de la zone de courbure de
bande, g, (zone sur laquelle le chanélectrique est non nul) eorfction de la courbure de

bande \G(exprimée en eV) :

1/2
L B
B

— . 4-14
© N,e° 1

ol Na est la densité d’accepteurst=8.85 10" F.m’ est la permittivité diélectrique du vide,

et H11.8 est la constante diélectrique du silicium.

Pour un dopage de quelques“®>, correspondant & I'échantht étudié, la courbure de
bande est de I'ordre d’une centaine de meV é&rigeur de la zone de courbure de bande est
de l'ordre de 100 A. Cette zone est en gdnaible devant la mfondeur d’absorption du
silicium, mais dans le cas d’'une excitationgap direct, ces deux grandeurs tendent a devenir

comparables.

L'autre parametre important elst barriére de potentiel entle semi-conducteur et le vide,
aussi appelé travail de sortie. Le travail ddisqou « niveau du vide) est I'énergie qu'il
faut fournir a un électron situé aiveau de Fermi dans le saighour le placer au repos dans
le vide. Pour la plupart des métaux (a I'exaeptiles métaux alcalins, treés électropositifs) et
semi-conducteurs, cette énergie @st’'ordre de 4 a 5 eV. Le travail de sortie de I'or est de
ln=4.3 eV, celui du silicium est d&=4.8 eV*®’l. L"émission d'électrons dans le vide par
illumination de la surface avec une lumiere d’énergie inférieutg ast donc impossible.
Cependant, il est possible de réduire cagrsidlement cette barriere énergétique par
coadsorption a la surface d’'une faible quantité de césium et d’oxy@etie.procédure dite

d’activation consiste a créer une couche présentarfbrt moment dipolaire a la surface du
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solide afin de faciliter 'émisen des électrons dans le videatffinité électronique apparente,

notée k, est définie comme la différence d’énergie emérniveau du vide et le niveau de la
bande de conduction dans le solide. Elle peehtiellement devenir négative : cette situation
particuliere, ou les électrons sont émis dans le vide sans avoir a franchir de barriere d’énergie,

est appelée affinité électronique négative». Elle est illustrée sur Rigure 4-4

Figure 4-4 : principe de Iaffinité électronique négative sur unsemi-conducteur de type p. Par
coadsorption de césium et d’oxygene, le niveau du vide peut étre ramené en dessous de la bande de
conduction dans le solide.ls; : travail de sortie du silicium ; F : affinité électronique apparente ; E :

niveau de Fermi.

La mise en affinité électronique négatifAEN) d'une surface semi-conductrice par
coadsorption de césium et d’oxygene a été rais@&vidence initialement par Sheer et Van
Laaf'®! en 1965, sur GaAs. Dans le GaAs, I'asaiment du travail de sortie & une valeur
inférieure a la bande interdite (1.42eV a 300 °K) est relatwnaisé, puisqu’une

monocouche de Cs permet déjalifisser cette barriede plusieurs eV (le travail de sortie

du Cs est de I'ordre de 1.8 &9")). Dans le silicium, I'AEN est pis difficile & atteindre car la
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bande interdite est encore plus petite,ldedre de 1.1 eV. Les premiers travaux sur
I'abaissement du travail de sortie dilicium sont dus & Martinelf?, sur silicium type p,
orienté <100>. Le niveau du vide est déternpagl’étude de la réponse spectrale (rendement
guantique en fonction de I'énergie d’excitet), mais cette détermination est assez imprécise,
et un seul point expérimental se situe a une énergie proche du gaplitén lrétude de la
réponse spectrale permet au miede montrer que l'affinité obtenue est nulle, car le seuil
d’apparition du photocourant est minoré parséil d’absorption fondaentale. Ici, nous
montrons clairement, a parta’'une distribution en énergie & 20 meV de résolution des
électrons photocréés au ras du ggye tous les électrons sontiérdans le vide a un niveau
inférieur & celui de la bande de conduction darsolide, et que I’AENest donc bien atteinte
(84.3.1). Cela a comme conséquence gu'’il deviepossible d’étudier en photo-émission

la polarisation d’'une population d’éledrons au gap fondamental du silicium.

L’obtention de 'AEN sur Si(pyequiert une surface <100> aftas trés ordonnée et exempte
d'impureté§??. En particulier, la présence d'oxygéne ou de carbone &rtrédhibitoire.

Les autres faces de bas indice, telles quealsssf<110> ou <111>, ne peuvent pas étre mises
en AEN, car la reconstruction de la surfacgpaemet pas de construire une couche dipolaire
aussi efficacement qu'avec la face <1889. Une surface de siliciumrientée <100> montre

en LEED (Low Energy Electroiffraction) un motif de reconstruction de la surface dit
«2x1» résultant de I'appariement en dimeres d@tomes de silicium pour minimiser I'énergie
de surfaceé'™ 2 La morphologie de cette surface présdatparticularité de ménager des

sites propices a I'adsorpti de césium et d’'oxygene, comme le montiéidare 4-5
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Figure 4-5: modéle de reconstruction 2x1 proposé par Levift€?. Sur une surface <100> idéale, les

atomes forment un réseau carré, de paa/\/_z 383A. Pour minimiser I'énergie de surface, les atomes
s’apparient 2 par 2 via une double liaison Si=Si: la longueur des liaisons avec les atomes du plan

inférieur est conservée, mais I'angle ne I'est pas.e premier plan atomique descend de 0.23 A. Les

atomes forment alors un réeau rectangulaire de pasa/\/E et 2ah/2 767 A. La reconstruction de la

surface ménage des sites particuliers ou pourrse faire I'adsorption du césium et de I'oxygene.

Si le césium et I'oxygéne sont déposés deriaamorphe, 'AEN ne peytas étre obtenue. La
préparation de la surface avattivation a donc une influenceuciale sur I'abaissement du
travail de sortie. Plusieurs méthodes peuesrt employées pour I'obtention d’'une surface de
qgualité : clivage sous vide, bombardemétéctronique ou ioniqueu plus simplement
chauffage résistif. Cette derniere méthodepestérée car elle est plus simple a mettre en
ceuvre. Nous ne possédons passdanceinte d’étude de moyen de caractériser la qualité de
la surface (morphologie, composition chimiqueEED, Auger). Toutefois la procédure
décrite ci-dessous permet d’obtenir des photmxis de silicium en AEN stables dans le

temps, ce qui est notre critere de réussite.
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4.2.3.2 Nettoyage chimique de la surface du silicium

L’échantillon étudié en photo-éssion est découpé dans un wafemmercial de SiA76 (cf.
Tableau 3-), sous la forme d'un rectangle de 20x4 miNous rappelons ses principales
caractéristiques, d’'aes le fournisseur :

Type p (B) : 3 & 8 1§ cm® (résistivité 0.01-0.02 .cm)

Orientation : <100>

Epaisseur : 525 pm

Sa résistance, dans le sens de la plasdg dimension, est donc de I'ordre de.1

Avant d’étre monté sur le porte-échantillon, Kéatillon est nettoyé chimiquement suivant la
procédure décrite ci-dessous :
x Dégraissage sommaire dans I'acétone dansain a ultrasons pendant 5 minutes.
X Ringage dans I'éthanol, pudans I'eau déionisée.
x Dégraissage en profondeur dans uhamge acide oxydant de piranha;S@,+H,0,
pendant 5 minutes.
X Ringage dans I'eau déionisée.
X Attaque de la couche d’oxyde natifl(nm) dans une solution de HF 10% pendant 5
minutes.

X Ringage rapide a I'eau déionését séchage sous azote sec.

Une fois I'échantillon nettoyé, il est monté plus rapidement possible sur son porte-
échantillon, et introduit sous de. Durant la procédure deettoyage chimique, I'enceinte
d'ultravide est maintenue sous azote searpeduire la présence d'eau. Cela permet

également, aprés fermeture de I'enceirde, regagner un vide secondaire rapidement.
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L’enceinte est ensuite étuvée a 250 °C pendariteures. Aprés refroidissement et dégazage

des différents éléments, le vidbtenu est de I'ordre de 1btorr.

4.2.3.3 Nettoyage thermique sous UHV de la surface du silicium

Apres étuvage de I'enceinte, darface de I'échantillon ede nouveau oxydée et contaminée
par d’autres impuretés. Il est donc nécessair@rdeéder a un nettoyage sous vide avant
activation de la surface. Le nettoyage se faitobauffage résistif dedchantillon en courant
alternatif!, & des températures voisines de 1100L%Cpuissance électrique nécessaire, pour

cet échantillon, est drdre de 45 a 50 WHigure 4-§.

Dans l'enceinte de Mott, I'éamtillon fait face a la fent&’entrée du rotateur, et cette
configuration empéche une mesure directeladéempérature de sa surface a l'aide d’'un
pyrométre. Nous avons donc d( procéder a calibration du chauffag@empérature en
fonction de la puissance) dans une enceintaréép dans laquelle I'échantillon est placé en
vue directe d’'un pyrometre awatrers d’un hublot. L’émissivitdu silicium est prise égale a
0.63 : I'émissivité d’'une surface l®de silicium est de 0.7 (sa : Ircon), et la transmission
du hublot dans l'infrarouge est de 0.9 (sourb&ca2000). Le principal probléme rencontré
lors du chauffage de I'échantillon est la vadatavec la température de la résistance de
I’échantillon et des contacts mécaniques qumiaintiennent. Ces vations de résistance

peuvent étre brusques et entei la création de points chaughis résistifs. Il est donc

" En courant continu, le caractérelmesseur du contact eatféchantillon et les fixations métalliques peut
entrainer un gradient de température dans le sengaigation du courant. L'empl d'un courant alternatif

(de 50 Hz) permet d'obtenir un chauffage plus homogeéne de la surface.
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nécessaire de contrbler en permanence la ternp€ide la surface etajuster la puissance en
conséquence afin de maintenir une températataestLors de la premiére utilisation de la
cathode, un chauffage prolongé a 800 °C pondwdlash brefs de quelques dizaines de
seconde a 1100 °C permet de dégazer proprefiéchantillon tout en maintenant une
pression dans la gamme des'dtrr. Lors des nettoyages suivants, il n'est pas utile de faire
ce chauffage prolongé. Cela peméme étre contre-productifar un chauffage prolongé
entraine progressivement le dégazage du fgamtiantillon et des autres composants a

proximité de I'échantillon. Finalement, la procéel de chauffage retenue a été la suivante :

X 47 W pendant 80s. Toute la puissance électrique est injectée d'un coup dans
I'échantillon afin de le faire rapidememhonter en température, et de limiter le
dégazage des pieces environnantes (fnt@ntillon). Un p de pression lié au
dégazage de la surface est observe.

X plateau a 45 W pendant 55 s. La puissance g&tdénent abaissée afin de stabiliser la
température autour de 1100 °C.

X plateau a 42 W pendant 65 s. De nouveau, la puissance est [égérement diminuée pour
ajuster la température. Toubef, ces conditions évoluennkement au fil du temps, et
il sS’est avéré que ce dernier plateau pouvait &iprime, et la puissance maintenue a

45 W jusqu’a la fin du chauffage.

La Figure 4-6 montre les différentes étapes de cecgdg. Durant tout le chauffage, la
pression reste dans la gamme de& 16rr. Il est inutile de mlonger le chauffage a 1100 °C
au-dela de quelques minutes, ce qui fait dégazélement le porte-échantillon. A la fin de la

procédure de nettoyage, le chag#aest coupé « brutalement ».
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Figure 4-6 : procédure de nettoyage sous UHV d'une dace de silicium. L'échantillon est porté a 1100°C
pendant quelques minutes. Les principales impureté®lles que I'oxygene et le carbone pouvant limiter
I'abaissement du travail de sortie songlors réduites a I'état de traces. La pression est maintenue dans la

gamme des 18°torr. Les lignes pointillé verticalesséparent les différentephase du chauffage.
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4.2.3.4 Procédure d’activation de la surface de silicium

La procédure d’activation démarre immédment apres la fin du chauffage, durant le
refroidissement de I'échantillon. En réalité@,source de césium est mise en route quelques
minutes avant le début du nettoyage de Idasa pour éviterd’étre contaminée par le
dégazage de I'échantillon lui-méme. Le fldg césium est maintenu constant durant toute
I'activation. Il est important que l'actit@n débute par l'adsorption du césium, sinon
'oxygéne se dépose de faconaphe a la surface du silicilft?, et aucune couche dipolaire
ordonnée ne peut ensuite se former. L’échantillon perd sa température par rayonnement.
Lorsque sa température devient inférieure a 600 °C les atomes de césium commencent a étre
adsorbés a la surface dugilim, sur les sites en piédeStal. A 300 °C, le coefficient de
collage des atomes de césium est d&™® La Figure 4-7montre I'évolution du courant
photo-émis en fonction du temps (le temps t=0 correspond a l'arrét du chauffage de

I’échantillon).

Dans nos conditions expérimentales ussellee démarrage du photocourant a lieu
typiguement au bout dg00 secondes (inset deRaure 4-F. A ce moment-la, le niveau du

vide a été baissé juste au eau de I'énergie d’excitation, soit 1.950 eV dans notre cas. A
partir de 1a, 'augmentation du courant seduit jusqu’a atteindre un pic d’environ 60 nA,

pour un laser de 1.3 mW de puissance focalisé sur 0% &irfon suit les arguments donnés

par Leviné'? et Gundr{**¥ et la calibration Auger du taux de couverture en Cs par Weber et
Perid'®®, ce maximum correspond & environ ¥ monocouche de césium déposée, et le travail
de sortie est voisin db5 eV (point B sur l&igure 4-7. On attend ensuite de perdre entre 10

et 20% du courant avant d’admettre ddesceinte une trés faible pression d'oxygene,

comprise entre 1 et 2 1Btorr. Nous avons trouvé que l'augmentation du courant qui se
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produit est trés sensible & cette pressiamxyljéne, et que, contrairement a GuHdty la
surface lIégérement « surcésiéestgiavant dépot de I'oxygene n’est pas stable dans le temps.
Si 'oxygene est introduit a trojprte dose, le photocourant gmrdu immédiatement et il ne
peut plus étre restauré. Le pbodurant augmente jusqu’a atigre environ ledouble de la
valeur du premier pic (point C sur fagure 4-3. A ce moment-la, les sources de césium et
d’oxygene sont coupées simultanément. Ugeilérebond du photocourant se produit alors,
puis le photocourant sstabilise. Si I'on tente de pouiste le cycle de dépbt césium-
oxygene, le photocourant est perdu a nouveau gbene plus étre restauré a sa valeur
maximale. En C, la couche dipolaire Cs-O @shc formée de facon optimale. Les atomes
d’oxygéne sont enterrés dans les sites en creux aménagésgmrdagement des atomes de
silicium en surface, et les atomes de césiumles sites en piédestal, toujours d’apres le

modéle structurgdbroposé par Levikg?,
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Figure 4-7 : évolution du photocourant durant la procédure de mise en AEN d'une surface de Si(p)
<100>. L’excitation se fat avec un laser rouge coribhu (1.950 eV) d’'une puissance de 1.3 mW. Le nombre
d'atomes de Cs déposés a la surface est proportionral courant traversant le filament de Cs. Le flux de
Cs est maintenu constant durant toute I'activation. Ladiminution initiale de pression correspond a la fin
du dégazage produit par le nettoyage de la surface. Boparvenir a I'AEN, le césium doit étre déposé en

premier, suivi d’'une trésfaible dose d’'oxygene.

En relation avec |&igure 4-7 la figureFigure 4-8montre la formation de la couche dipolaire

de Cs-O, permettant de se placer en AEN.
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Figure 4-8 : formation d’'une couche dipolaire de Cs-Osur une surface de Si 2x1, d'aprés le modéle
structural de Levine!*'?. (a) : surface de Si reconstruite 2x1 dbnue aprés nettoyage sous UHV. (b):
dép6t d’'une demi-couche de Cs sur les sites en piédestal. (c) : insertion des atomes d’oxygéene sur les sites

en creux. Les moments dipolaires césium-oxygene sont ainsi dis vers I'extérieur du cristal.

Toute cette phase préliminaire du travail, consiséaoptimiser les coiitibns de chauffage et

de dépdt de la couche de césium et d’oxygéne, a été conduite dans une enceinte équipée pour
mesurer la réponse spectrale des photocathodes, au moyen d'une lampe blanche (modele
Osram) équipée d’'un monochromateur (Jobion H20-IR). Le seuil d’apparition du
photocourant a une énergléexcitation égale a +Ero indique que la photocathode est en

affinité négative ou nulleRigure 4-9.
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Figure 4-9 : rendement de photo-émissioen fonction de I'énergie d’excitation. Le spectre est obtenu en
utilisant une lampe blanche, filtée par un monochromateur Jobin-Yvon H20-IR, muni d’'un filtre
RG645/2mm (filtre passe bas en énergie)a position du gap (1.12 eV a 3D°K) et la longueur d’onde de
coupure du filtre sont représentées par les ligneserticales. L'inset montre que le courant de photo-
émission apparait dés que I'énergié’excitation atteint la valeur du gap (plus un phonon TO). L'affinité

est donc négative ou nulle.

Néanmoins, I'étude de la réponse spectrate permet pas de mesurer des affinités
électroniques négatives, puisque I'absorption n'a lieu puer des énergies d’excitation

supérieures a la valedu gap (plus un phonon TO).

4.2.4 Membranes de silicium

Pour I'étude de la photo-émission a basse éndtgieitation, nous envisageons d’utiliser des

membranes de silicium dont I'épaisseur estriatée a la longueur déiffusion de spin. De
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telles membranes ont été obtenues au laborgiairpolissage électrbenique, par Jean-Noél
Chazaviel. LaFigure 4-10est une coupe d’'une membranesdem prise au MEB. Mais, pour

I'instant, nous n'avons pas eu le tengastester ces membranes en photo-émission.

Figure 4-10 : membrane de silicium amincie a 5 um par voie électrochimique.

4.2.5 Sources de lumiére et optiques

Nous avons utilisé les saas de lumiére suivantes :
X Raies du laser krypton (eV): 1.563 648 ; 1.832; 1.915; 2.181; 2.409; 2.622 ;
2.727 ; 3.534.
x Diode laser UV (eV) : 3.281 ; 3.331
x Diode laser IR (eV) : 1.173; 1.203
x Diode laser visibléeV) : 1.952 ; 2.330
Toutes ces sources sont des sesi@ontinues. Leur puissanggtique varie de quelques mwW
a plusieurs centaines de mW. Nous avons addgmé chaque cas faiissance a l'aide de
filtres de facon a ce que le courant total émis ne dépasse pas 1 YA, limite au-dela de laquelle

les propriétés de focalisation aisceau peuvent étre netterheggradées. Pour les mesures
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de polarisation, nous avons utilisé des lames quart-d’onde et teseos adaptés aux
longueurs d’onde étudiées. Dans I'UV, cela esti@diérement importat car les indices des
axes lents et rapides changent rapidement. mé&he est injectée en incidence normale sur la
surface de I'échantillon, a travers le trou peragsdarmature du rotateur, et la fente d’entrée

du rotateur.

4.2.6 Analyse a haute résolution en énergiele spectromeétre a électrons lents

bY

Le spectrometre a électronbidqure 4-1) permet I'analyse en énergie d’'une distribution
d’électrons émis dans le vidéest composé de deux défleateélectrostatiques cylindriques
(DEC) a 90°, couplés par une optique de décélération. Il permet I'analyse a haute résolution
(20 meV) d’'une distribution @lectrons de quelques eV de large avec une transmission
uniforme. Ce spectromeétre est couplé a uneqoptide sortie et une optique de transport,
permettant d’injecter les électrons dans leedi&ur de Mott. La conception, les performances
et les conditions d'utilisationiu spectrometre et de I'optiqudectronique sont décrites en
détail dans ces références™® 7! Le fonctionnement de touteptique électronique est basé
exclusivement sur les propriétésdiflexion et de focalisation de champs électrostatiques. En
effet, dans une expérience de pompage optmiu€pn s’intéresse aux ppriétés de spin des
électrons, I'emploi de lentilles ou de défleaemagnétiques est complétement prohibé. A cet
effet, toute la partie de I'optique électronggionctionnant a basse énergie est blindée par une
enveloppe de p-métal de 1 mm d’épaisseurpémétration de champs magnétiques extérieurs
est ainsi inférieure a quelquess. Nous rappelons ici seulement les points importants du

fonctionnement de I'appareil, en padiier pour la séle@n en énergie.
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Figure 4-11 : le spectrometre a électrons lents, permant I'analyse en énergiea haute résolution. Le
rotateur, dont la fente d’entrée est diculaire, est situé en haut. Le sélecteur et son optique de sortie sont
situés en bas, tournés de 90° par rapport au rotaur. Entre les deux est intercalée une optique de
déceélération. L'ensemble est blindé contre les chgm magnétiques par un cylindre de p-métal (retiré

pour la photo).

4.2.6.1 Fonctionnement du sélecteur

Le sélecteur est un déflecteur électrostatique cylindrique aFefiré 4-12. Il est composé
de deux quarts de cylindresncentriques de rayons & R portés a des potentiels & Ve.
La hauteur des cylindres est gde devant leur rayon, si bieue le champ électrique entre

les deux armatures peut ét@nsidéré comme radial :
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VU VvV —Ten==,
In&' Rt 4-15
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10 mm 15mm 12.25mm 0.5 mm 3mm 43mm 05eV 0.04

Figure 4-12 : déflecteur électrostique cylindrique a 90° (DEC) permettant I'analyse en énergie des

électrons a haute résoluibn, d’aprés Drouhini**",

Un faisceau d’électrons monocinétiques d’énergjeeiirant avec une vitesse normale au
rayon des cylindres décrit un@jictoire circulaire de rayobl si la force centrifuge et la force
électrostatique s’équilibrénsur toute la trajectoireCette condition, appeléeondition

d’accord circulaire, s’écrit en d’autres termes :
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V, V.
e—
R - 4-16

2In—¢ |
R 2

E,

On voit que la valeur du rayon de la traje@aiirculaire n’est pas fixée par cette condition.
En pratique, il est commode pour l'utilisateuredlisopotentielle décrit@ I'accord circulaire
soit simplement celle du potentiel milieu des deux électrodes :

V, V.
2

V, 4-17

Cette valeur est appelégmtentiel d’analyse Cela fixe des lors la valeur du rayon de la
trajectoire :

U JRR, 4-18

En pratique, les cylindres intérieur et extérisont des grilles dorées trés fines, de haute
transparence aux électrons. Les électrons rpuisatisfont pas & condition d’accord
circulaire quittent trés vite la trajectoire ciraink, traversent les grilles et sont collectés par
des plaques situées erradt, et dont lepotentiel ne perturbpas la trajecioe des électrons
sélectionnés en énergie.

L'énergie totale des électrons est donc, aguport a un certain potéel de référence que
nous allons préciser :

E E eV, E, 4-19
Toutes les électrodes de I'optique électroniquet secouvertes d’'une dorure (I'or est choisi
car il est completement amagnétique et inehieniquement, son travaile sortie n’est pas
altéré au cours du temps). Une électrddeée reliée a la masse développe a sa surface un
potentiel correspondant au travail stertie de I'or, soit environ 3.eV (cette valeur est en fait
assez dispersée dans la littératammprise généralement entre 4 et 5 eV) : c’est ce potentiel

qui constitue la référence désergies, que nous appellergugentiel zéra

136



Dans le potentiel zéro,feVa représente I'énergie cinétiquies électrons sélectionnés.
Autrement dit, le fonctionnement du sélecteur se résursélectionner en énergie les

électrons qui auraient une vitessenulle dans le potentiel zérpet se traduit par I'égalité

suivante :
VA Vi §;/e Vi 2Ve
2In-4" 4-20

Figure 4-13 : fonctionnementdu sélecteur (d’aprés Houdré'®). L'énergie de référence est le potentiel au
voisinage d'une électrode d'or a la masse. Le sélecteur se comporte comme un filtre passe-bande de
largeur & qui laisse passer les électrons qui ont une énergie cinétique nulle dans le potentiel zéro. EDC :

courbe de distribution en énerge des électrons photo-émis.

Pour étudier la distribution eénergie des électrons (Elewir Distribution Curve, EDC), |l

suffit de faire varier le potentiel de la cathodegoeprésente I'avantagie laisser fixes tous
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les autres potentiels, assure une transmisgiwforme, et permet de travailler avec une
résolution constante. Le potesl & appliquer pour séleotiner les éleatns d’énergie
cinétiqgue H (exprimée en eV) dans le videseaplement donné par la relation :

chath HH I cath IAu 4-21

Le courant transmis est mesuré en sortis@acteur sur une élegtte portée a un potentiel
positif d’environ une vingtaine de volts, fournis par une pile afin de limiter au maximum les
bruits parasites. Il est également possible digisteer la dérivée de ces EDC en rajoutant au

potentiel de la cathode une petite modolatid’environ 15 mV et 877 Hz de fréquence.

4.2.6.2 Calibration en énergie

Les distributions en énergie sariregistrées en fonction du potehtappliqué a la cathode, et
la relation4-21 permet théoriquement de remonteféhergie cinétique des électrons émis
dans le vide. Cependant, comme le travail de sortie de la cathodgapeuntau cours du
temps, il est plus intéressant d’étudier lesriistions en énergie efonction de I'énergie
cinétique des électrons danschestal. Le seuil haute énergikes distributions ne dépend, en
revanche, que de parameétres connus (énergiithtion, paramétresternes du cristal), et
nous verrons (8.3.3.) qu’il est commode de l'utiliser pour positionner précisément les

distributions.
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4.2.6.3 Focalisation dans le plan perpendiculaire a I'axe du sélecteur

A une distancé du plan d’entrée et du plan de sod&trouvent des fentes rectangulaires de
largeur s et de hauteur h paradieh 'axe de rotation. La distaricgeut étre choisie pour que

la fente d’entrée et la fente de sortie sbieonjuguées, et si on les porte au potentiebdy
I'accord circulaire, le grandissement du systesst de -1. Par contre, un DEC ne possede pas
de propriété de focalisation saimt I'axe de rotation z. La haauir des fentes peut étre choisie
pour limiter la dispersion en emge liée a la composante devitesse des électrons suivant z.
Enfin, I'énergie d’analyse E et la largeur des fentes déterminent la résolution du
spectrométre. On peut monfté¥ que la fonction d’appareil dspectrométre est une fonction
triangulaire, centrée sur la valeur de Eégie d’analyse, de largeur a mi-hauteg&rdonnée

par la relation :

S

GEEOLJ

4-22

Le spectromeétre peut fonctionner jusqu’a une énergiecdrd de 0.5 eV, soit umésolution

de 20 meV.

L'échantillon étudié est éclairé en incidencemale. L'axe de quantification du spin étant
parallele a la direction de propdiga de la lumiére, le faisceau d’électrons émis dans le vide
est polarisé longitudinalement. Le détectale Mott employé n’est sensible qua la
composante transverse de la polarisationguienécessite de transfoer la polarisation en
polarisation transverse. Pour &elun rotateur est placé devdat cathode, et permet de
défléchir la trajectoire desedtrons de 90°. Le rotateur n’est rien d’augpu’'un DEC mais
fonctionnant & une énergie de 3}8Et ne posséde donc pas mlepriété de sélection en

énergie. Les armatures extéries sont percées d'un trourpettant de lsser passer la
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lumiere, et la fente d’entrée est remplacée parfemte circulaire, jouant le réle d’anode. Les
axes du rotateur et du sélectemnt orthogonaux. Cela permetla fois de conserver une
polarisation transverse du faisceélectronique et de limiter Idispersion suivant I'axe de

rotation des cylindres (les axes des femetangulaires étant alors orthogonaux).

4.2.6.4 Optique de décélération

L'image du point émissif de la cathode formée suetde de sortie du rotateur est reprise par

une série de lentilles électrostates qui permettent d’en faire une image sur la fente d’entrée
du sélecteur, apres réduction dimkrgie d’'un facteur 18. Le grdissement angulaire de cette
optique est de -1. Deux jeux de déflecteurs sont insérés entre |deslgatur permettre de
corriger légérement la trajectoire des élmas: Deux diaphragmes sont également insérés
pour réduire la divergence angulaire du faisceau et assurer une bonne collimation dans le
sélecteur. Le lecteur intéressé par I'optiglectronique trouvera urtees bonne introduction

a ce sujet dans cet ouvragBuilding scientific apparatus, a practical guide to design and

constructiof*?!,

4.2.6.5 Optique de sortie et de transport

Le spectrométre est couplé a umgtique de sortie suivie uhe optique de transport, qui
permet d’'accélérer les électrons a trés bassayiénegrs le détecteur de Mott, fonctionnant
typiqguement entre 30 keV et 100 keV. L'optique stetie est faite d& lentilles circulaires

d’ouverture fonctionnant a basse énergie, sasidi@n premier jeu de déflecteurs. L'optique

de transport fonctionne a hauteeégie et se compose d’'une piéma lentille d’accélération.
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Cette électrode se comporte comme une cage rdeldapermettant de kbecter les électrons
lorsque I'électrode suivanta@ppelée «fin de l'optique pportionnelle », est portée a un
potentiel négatif. Lorsque le faisceau est transmeis le détecteur de Mott, cette électrode est
portée a un potentiel positif proportionnel au potentiel d'analyse du sélecteur. Les électrodes
suivantes fonctionnent autour de 1 keV, etdeuotentiels sont indépesuats de I'analyse en
énergie. Elles forment un ensemlae 2 lentilles Einzel enttesquelles est inséré un dernier

jeu de déflecteurs, et permettent d’injecterdiestrons vers le détectede Mott a travers un

diaphragme circulaire qui joue aussi le role de lentille de focalisation.

Enfin, I'optique de transporest équipée d'une bobine située niveau de la derniére
électrode, permettant d’appliquen champ magnétique parall@éa direction de propagation
des électrons. Ce champ permet de renverséentation de la polariion sans défléchir le

faisceau, juste avant injection dans le détecteur de Mott.

4.2.7 Analyse résolue en spin : le détecteur de Mott

4.2.7.1 Principe de fonctionnement

Le détecteur de Mott est un appareil courammitisé dans les expériences de polarimétrie
électronique. Il fonctionne sur le principe te diffusion dépendant du spin qui tire son
origine de l'interaction spinfbite. Le couplage spin-orbitetas effet relativiste qui couple

le moment orbital de I'électron a son spiB. Lorsqu’un électron se giace dans le champ
électrique d’'un atome, il percoit, dans son propre référentiel, un champ magnétique qui fait
précesser son spin. Dans le camddotentiel central, I'énergie de ce couplaget @re mise

sous la forme (8.3.2.9 :
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e 1dv,

Hy, —— =
2m,°c* r dr

S 4-23

SO

Les détecteurs de Mott emploient le plus souveret feuille d’or portée a haut potentiel, avec
laquelle le faisceau d’électromsitre en collision. Le signe dmtte interaégbn dépend a la
fois deL et deS, et I'effet du couplage spin-orbite ygedonc étre attractif ou répulsif. Le
nombre d’électrons diffusés «gauche » ou « a droite ¥igure 4-14 dans une direction

( T M peut se mettre sous la forid :

N, TI v1 STIPn
N TivisTiPn

4-24

oun est le vecteur ¢inogonal au plan de diffusion, Btest le vecteur parisation du faisceau
incident. Le facteur S( ), oufonction de Sherman,est un facteur variant entre -1 et 1. La
polarisation du faisceau peut étre mesuréelagant des compteurs d’électrons de facon

symétrique dans un plan perpendiculaire ditaction de polarisatn du faisceau incident.

On mesure alors :

AT 2 S TP 495

Pour un faisceau 100% polarisé, I'asymétrieéegdle a S. La fonction de Sherman traduit
donc lasélectivité en spin. Dans le cas théorique d'udifusion purement élastique, elle ne
dépend que de la tension accéléra et de I'angle de diffush. Dans une expérience réelle,

une calibration (&.2.7.3 doit étre effectuée pour coritra sa valeur effective.
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Figure 4-14 : principe de la diffusbn dépendant du spin, d’aprés Joly*!. La polarisation du faisceau
incident est déterminée en mesurant le nombre d'éleains diffusés dans des directions symétriques. Le
détecteur de Mott est caractérisé pata fonction de Sherman effective, &, qui exprime la sélectivité en
spin. Dans cette géométrie, on ne mesure que la comaote de la polarisation grpendiculaire au plan de

diffusion.

4.2.7.2 Design et instrumentation

Le détecteur de Mott que nous utilisons est constitué d’'un cylindre vertical (D) et d’'une
feuille d’or (C) portés a trés bte tension, typiquement entre 30 et 100 keV. Il est représenté
en coupe horizontale sur I&igure 4-15 Sa conception et ses caractéristiques de
fonctionnement sontlécrites par Campb&fi?. Le faisceau d'électrons est envoyé en
incidence normale sur la feuille d'or, &s électrons diffusés sont détectés par deux
channeltrons situés a120°, angle pour lequel la fonction de Sherman théorique est
maximale. Les channeltrons sont équipés de c@m¢fE) jouant le rble de filtres en énergie.
La tension de retard, notég Wans la suite, est la différende potentiel entre le potentiel des
cylindres et le potentiel de la cathode. L’'apgtion d’'un potentiel de retard permet de
sélectionner les électrod#fusés élastiquement.
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Figure 4-15 : détecteur de Mott. Le cylindre intérieur (D) et la feuille d’or (C) sont portés a 30 kV.
L'enveloppe extérieure est a la masse. Deux channeltrons, A et B, situésrE20° par rapport a la

direction incidente permettent de compter le nombred’électrons diffusés. Ure caméra située a l'arriere
permet de visualiser I'impact du faisceau incident sur un écran fluorescénUne bobine située en entrée

permet de renverser l'orientation dela polarisation incidente.

La feuille d’or, montée sur une translation verticale, peut étre remplacée par un écran
phosphorescent qui permet de veérifia focalisation et I'afjnement du faisceau, grace a une

caméra montée a l'arriére du détectétg(re 4-16 :
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Figure 4-16 : visualisation du spot sur I'écran fluoresent. Il est possible d'obtenir un spot trés bien
focalisé, avec un faisceau incident de quelques dizaines de pA (soit quelqueséléctrons/s). L'écran est
fait d’'une poudre fluorescente de ZnS déposée sur deerre ITO. La taille réelle du cercle rouge est de

8 mm.

Pour minimiser les sources dyasétries instrumentales, il est important que les channeltrons
soient « matchés » en résistance, afin de pessia$ gains semblables. Les channeltrons sont
des multiplicateurs d’électrons. L'impact d’'un électron provoque en sortie un pulse électrique
de quelgues mV d’amplitude, pulse qui est amplpidis traité par une aeline d’acquisition et

de comptage.

4.2.7.3 Calibration en spin

La fonction de Sherman effective dépend,résiten accélératrice et gie de diffusion donnés,
de I'épaisseur de la feuille d’or @t potentiel de retard. Plusftauille d’or est épaisse, plus le

nombre d’électrons inélastiquest important. Le potentiel detard permet de filtrer les
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électrons qui ont perdu ur@mergie supérieure a g\WPour connaitre la fonction de Sherman

effective, il est nécessaire geocéder a une calibration.

La calibration du détecteur dblott a été faite en utilisanla procédure décrite par
Campbelf??'? 3 'aide d'une photocathode de GaAs mise en igdfiélectronique négative.
Les photocathodes de GaAs sous lumiereans#e circulairementsont des sources
d’électrons fortement polarisés, jusqu'a 3@46300 °K, avec une énergie d’excitation de
1.96 eV La méthode consiste & mesurer I'asyieéeén fonction du potentiel de retard.
L’extrapolation & un potentiel deetard nul permet d’estimer I'asymétrie de diffusion des
électrons élastiques. Dans ce cas, la fonctioSlikrman peut étre prise égale a sa valeur
théorique, calculée pour le cas d’'un seul cblastique. Une autre méthode, moins commode
a mettre en place, consiste a mesurer I'asymeéiritonction de I'épaisseur de la feuille d’or
utilisée. L'extrapolation a épaisseur nullenne accés de nouveau a I'asymétrie de diffusion
des électrons diffusés élastiquement. Les auteordgrent que pour ce typke détecteur, les
deux méthodes sont équivalentes. Eigure 4-17 montre la calibrfdon que nous avons
effectuée avec une tension d’accélération de 3@tkihe feuille d’or de 1 pm d'épaiss&ur
Les asymétries sont mesuréesaigéc une précision de +2:3,Gsuivant la méthode décrite au

§4.2.7.4

12NB : dans cet article, la figufecomporte une erreur : c’est-§ui est représentée, et non pas S

13 Cette épaisseur est relativeménportante. Toutefois, Dunninet al. (Dunning, F.B., F.C. Tang, and G.K.
Walters,Use of Thick Gold Foils in Retarding-Potential Mott Polarimeté&tsview of Scientific Instruments,
1987.58(11): p. 2195-2196) ont montré gliemploi de feuilles d’or épaissae dégrade pas les performances
du détecteur de Mott. Pour une feuille d'or de 25, um potentiel de retard de 300 V, et une tension

d’'accélération de 50 keV, les auteawaluent la fonction de Sherman&=9.25, sans préciser son signe.
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Figure 4-17 : calibration du détecteur de Mott al'aide d'une cathode de GaAs, pour une tension
d’accélération de 30 keV et unepaisseur de feuille d’'or de 1 um. A tension de retard nulle ¢#0), la

fonction de Sherman peut étre prise égale a sa valeur théorique, soit(S0 kV)=-0.33.

L'extrapolation de I'asymétrie a un potentd® retard nul donne une valeur dg=8.072. La
fonction de Sherman théorique a 30 kV est, d’'aprés les tables calculées par HOZarth
Sn(30 kV)=-0.330, ce qui permate remonter a la valewte la polarisation du faisceau
incident : P=A/Sy=-0.217, valeur tout a fait en accardec la polarisation attendue pour une
photocathode de GaAs en affinité électroriquégative, a température ambiante, sous

excitation de 1.96 eV, éclairée en lumiére

Pour les spectres de polatisa présentés ici poue silicium, nous nousommes placés a un
potentiel de retard de 300 V. La calibration réalisée permet d’estimer dans ces conditions
I'asymétrie a A=0.061, et d’en déduire la foon de Sherman effective dans nos conditions

de travail (30 kV, ¥=300 V, feuille d'or de 1 pm) S¢=-0.281
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A titre de vérification, nousv@ns réalisé une deuxiéme calibration, avec I'échantillon de

silicium étudié Figure 4-19:

0.0 9 Equation y=a+bx
7 |Adi. R-Square 0.86761
Value
Intercept -1.41775
7 rorm Asymetry %] g0 0.00072
-0.54
- 1
S = !
P
£ -1.0 %
u’ A T
] LR
-
2 Ly
Y { =& . "
]t
-2.0 : : : : : : : : : ,
0 200 400 600 800 1000

Vv, V]

Figure 4-18 : calibration du détecteur de Mott ave I'échantillon de silicium étudié, pour une tension
d’accélération de 30 kV etune épaisseur de feuille d’'or de 1 um. A M0, la fonction de Sherman peut
étre prise égale a sa valeur théorique, soity530 kV)=-0.33. L'asymétrie mesurée est celle des électrons

thermalisés, pour une énergie d’esitation de 3.281 eV, en lumiéreV, a température ambiante.

Avec la méme procédure d’extrapolationpus déduisons une fonction de Sherman
effective deSs=-0.28Q en excellent accord avec la déteation précédente. La raison de
cette vérification est qu’entre les deux calibrationschemneltrons ont été changés (a cause
d’'une panne). De plus, les conditions d’injentitu faisceau d’électrons dans le détecteur de
Mott sont aussi certainement différentes d’'une expérience a l'autre. Le fait de retrouver dans
les deux cas une fonction de Sherman identicpligle la procédure de renormalisation des

asymétries expliquée ci-dessoust(8.7.9.
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4.2.7.4 Mesure d'une asymétrie en pratique

Nous avons évoqué au38.4 le probleme des asymétries instrumentales. Dans une
expérience de polarimétrie, les principalesrses d’asymétrie proviennent du désalignement

du faisceau incident. Pour un faisceau non psdale nombre d’électrordetectés a gauche

S

(compteur A) et a droite (compte®@®) doit étre le méme. Le rapporG g caractérise

I'asymétrie instrumentale. Lorsque I'échantillest éclairé en lumiere linéaire, sa valeur doit
étre proche de 1, et I'asymiét instrumentale, proche de Des réglages de l'optique de
transport ne permettent pas de corrigempgl@tement l'alignement du faisceau, et
expérimentalement, une asymétrie instrumenfa€fois de quelques pocent, est présente.
Il est possible d’éliminer artificiellementette asymétrie en définissant les grandeurs

suivantes, avec des notations évidentes.

1) o) 2) (2
T b EEe B8
v, Vi :
i(l) \Sf(l) §(2) %ﬁﬂ A A e
A, 23— A 2 A ot
n \/A 4 n \/A ! n 2
a @ é @ § @) %ﬁZ)

Les indices (1) et (2)tilisés pour la mesure e8 correspondent aux deux positions de la lame
guart-d’onde en position vertite pour laisser passer leisieeau polarisé linéairement
(Figure 4-19. Les grandeurs normalisées, accompagnées de l'indice « n », sont des grandeurs
corrigées de I'asymétrie instrumentale. Dans conditions, il est possible, connaissant S

de déterminer la polarisation du faisceau incident :

P, S.A, 4-27

n
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Figure 4-19 : la lame quart-d’'ondeest montée de fagon ex-centré sur un axe (perpendiculaire au plan de

la figure) pour créer les 3 états de polarisation de la lumierd&/, Set V.

Chacune de ces grandeurs, notée X de fagamérale, est accompagnée d'un indice i,
correspondant au numéro du cycle.: Rour chaque X, on définit une valeur moyenne et une

erreur standard :

N 4-28
I X
1

X = 1x
Nll

STD X —_— 4-29

Par la suite, on notera seulement X les valeuesurées, étant entendu qu’elles correspondent
a des moyennes calculées comme précédemiresitmesures sont faites par accumulation.
On s’attend & mesurer des polatisns de I'ordre de quelques™@0Si I'on souhaite une
erreur sur la mesure inférieure &*1Par exemple, cela requiert de faire une statistique sur
environ 16 électrons. Lorsqu’on trav# & une résolution de 28eV, comme nous l'avons
fait pour l'analyse en énergie des distribntod’électrons photo-6s) le maximum de
courant récolté sur la cage de Faraday (mawinde I'EDC) est de l'ordre de quelques
100 pA, soit 18 électrons par seconde/&. Pour une feuille d’or de 1 um, a 30 kV, la

section efficace de diffusiosst de I'ordre de 19 ce qui correspond a 10Usediffusés. Une
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mesure de la polarisation dares conditions est envisageable mais elle est limitée a la partie
basse énergie du spectre de photo-émission. Nous avons donc choisi de perdre en résolution,
et de travailler & 40 meV, ou méme 80 madhs le domaine de 'UV (dans cette gamme
d’énergie, le rendement de pha@otission est trés important, méscourant total est réparti

sur toute la largeur —quelques eV— de laribstion), pour pouvoir expl@r tout le spectre

de polarisation. Il était en effet plus ireésant d’aborder le probleme en essayant de trouver
un comportement général de la polarisation plgtée de s’attacher a s#ructure détaillée.
Dans ces conditions, les premiers points desctsps de polarisation sont pris pres du
maximum de I'EDC, et sont relativement raggda acquérir car typiquemt, les channeltrons
peuvent compter jusqu’a quelques &0s sans étre saturés. Lguson explore la polarisation

des électrons chauds, le nombre d'électromsirdie trés rapidement. Sur le seuil haute
énergie, il devient typiqueemt de I'ordre de quelqueszdines par seconde. Mesurer une
polarisation dans ces mditions requiert donc des temps ttésgs, de I'orde de la dizaine
d’heures ! La mesure d’un spectre complet dansation peut ainsi pndre jusqu’a quelques

jours. L’excellente stabilité de nosqgibcathodes joue a®tout son réle.

4.3 Résultats

Les résultats présentés ici samganisés en deux parties. Laemiere partie est une étude
spectroscopique a haute résolution de la distribution en énergie des électrons émis d’'une
photocathode en silicium en affinité négati La deuxiéme partie présente I'étude en
polarisation de ces distributions.

Rappel : tous les résultats centis dans cette partie conuemt le méme échantillon de

silicium : SiA76, échantillon de type paN3-8 103° cnmi®, orienté <100>.
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4.3.1 Cathode en affinité négative dans I'IR

L’étude des conditions d’activation de cathodes en siliciudh28.4 nous a montré qu'il
était possible d’abaisser le nivedu vide jusqu’a une valeurgohe du niveau de la bande de
conduction dans le solide. En riéal I'enregistrement de ldistribution en énergie a 20 meV
de résolution montre clairemeque I'affinité obtenue peut étre largement négative. Pour une
énergie d’excitation de 1.173 e$git quasiment résonnante avexEero (énergie minimale
requise pour effectuer une transition indieecavec émission de phonon TO entre le sommet
de la bande de valence et laskde la bande de conduction)Figure 4-20montre que tous

les électrons sont émis au-dessous du bas lknide de conduction dans le solide. L'affinité

électronique apparente est négative d’environ 300 meV.
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Figure 4-20 : EDC a température ambiante, 20 meV deésolution, pour une énergie d’excitation de
1.173 eV. Tous les électrons sont émis au-dessousbds de la bande de conduction dans le solide. Une
affinité électronique apparente de-300 meV est obtenue. La zone eadrée en pointillé présente une

structure qui est expliquée au §.3.3.2.1

Les électrons sont créés avec tres peu d’énergimere la vallée X, et perdent toute leur
énergie dans la courbure de bande. Ce résultat est partimdigraovateur. D’une part, c’est
la premiére fois que I'on mom clairement qu’une affinitéds négative peut étre obtenue sur
Si(p) orienté <100>. D’autre part, il devientgsile, en conditions de pompage optique, de
déterminer la polarisation de ces #&ens en fonction de leur énergie.

La deuxieme particularité de ces photocathodeteastexcellente stalité en fonction de la

température. Larigure 4-21montre une série d’EDC prises en abaissant la température de
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I’échantillon. Le fait que le seuil basse énergieaénsensible a la température montre que le
niveau du vide n’est pas dégéaplar I'adsorption de gaz résals a la surface (cryopompage).
Cela est dii & I'excellente qualité deleiqui régne dans I'enceinte (quelqued’torr). La

diminution du courant n’est domitie qu'a I'augmentation du gag &
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 306°C1029.2°
1.173 eV 29.2°Ct024.0°C
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Figure 4-21 : stabilité du niveau du vide en fonctiorde la température. Ladiminution du courant n'est
due qu’'a l'augmertation du gap. Le bruit sur le signal mesuré est relativement élevé : ceci est di a
I'utilisation d’une bande passante rehtivement large (environ 1.6 kHz)nécessaire pour pouvoir suivre la

descente en température qui s'effectue rapidement.

4.3.2 Rendement quantique

La Figure 4-22montre I'évolution du rendement quayue des photocathodes de silicium en

fonction de I'énergie d’excitation a 300 °K et 120 °K. La figure est construite en rassemblant
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les données obtenues apres diffé@sractivations de la mémetloade, et n'a pas vocation a

étre quantitative.
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Figure 4-22 : rendement quantique enfonction de I'énergie d’excitation de cathodes de silicium a

température ambiante et basse température. Données rassemblées a partir de I'ensemble des expériences.

Notons cependant que ces vate sont sensiblement infétires & celles de Martinéfff",
notamment a basse énergie d’excitation. Pdes énergies d’excitation proches du gap
indirect, le rendement est de I'ordre de®l1@lors que pour des énergies d’excitation proche
du gap direct, le rendement atteites valeurs de l'ordre de "10Ainsi, dans I'UV, des
courants de l'ordre de plusieurs microamperes sont faeile obtenus avec seulement
guelques dizaines de microwatts de puissandigjua@p Cela est un avantage notable de la
méthode de photo-émission sur la photoheacence, puisque méme proche du gap
fondamental, les rendements quantiques sdifisants pour ne pas nécessiter de puissance

optique élevée.
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4.3.3 Courbes de distribution en énergie a haute résolution

4.3.3.1 Calibration en énergie

Le seuil haute énergie des spectres et de tngées est fourni pdes électrons excités a
partir du haut de la bande dalence, vers la bande de contilut, et qui songmis dans le
vide sans avoir perdu d’énergie. Dans lemégdes transitions indirectes, nous avons vu que
la conservation de I'énergie estsaste par I'émissin d’un phonon TO (8.6.1). L'énergie
cinétigue maximale de ces électronasike cristal est donc simplement :
He hQ E;; Ein 1 XL 4-30
La courbure de bande de la bande de valence n’intervient pas, et ces points sont alignés sur
une droite de pente 1 en faion de I'énergie d’excitation.
Dans le régime des transitions directes, en revanche, les transitions sont verticales entre

bandes de valence et bandes de conduaitda,conservation de I'énergie s'écrit :
C Iklc \/]_kv hQ Eg, * 4-31
Comme I'impulsion est aussi carsée (transition verticalelk.=k,=k. Dans I'approximation

de bandes paraboliques, on peut écrire :
! 1 -
Hk k & @—— — )
¢ K - 4-32

avec des notations évidentes.

Les électrons les plus énergétiques darsistal possedent donc I'énergie cinétique :
& hQE,. —— 4-33

Si les courbures de bandes sont différentdse celation définit un point de création unique

dans la bande de conductidan revanche, si les courbures de bande sont identiques, les
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électrons peuvent étre créés dans toute la région de la zone de Brillouin ou les bandes sont

paralleles, si I'énergie d’excitation estactement celle de la bande interdite.

Si la masse effective des trous est expérimentalement bien connue If#agid, le gap

direct et les masses effectives des électrons dans les bandes de conduction le sont beaucoup
moins. Cela pose une difficulté pour le pimsihement des spectres pris a haute énergie
d’excitation. Le plus raisonnable est alors disgir la position des structures fixes en fonction

de I'énergie d’excitation, donc reliées a lausture de bandes. Ces structures apparaissent
nettement mieux sur les dérivées, et le poiatighement est marqusar une fléeche verticale

(Figure 4-24et Figure 4-26. En faisant cela, le point de création haute énergie a 3.534 eV
semble s’aligner sur les points de création éna&utergie pour les autres énergies d’excitation.

Si I'on prend comme masse moyenne des trous louyds0rB37m °%! et comme valeur du

gap direct 3.3 eV, cela donne une masse effectes électrons dans la bande de conduction

*s de m=0.18m. Cette valeur ne semble pas déraisbimai on la compare a la courbure de

bande de la bande de valerieé, qui est de 0.23gsur le diagramme de Rich&rd

4.3.3.2 Analyse spectroscopique

L'analyse des structures se fpir énergie d’excitation croisgan En augmentant I'énergie
d’excitation, on sonde progressivement leatstinitiaux et finaux accessibles, et les
transitions excitées donnent lieu a des structaes la distribution eénergie des électrons.

Ces structures sont en général mieux visibledesudérivées des spectres. Les structures qui

ne dépendent pas de I'énergie diéation sont dues a des pointstmalliers de la structure de

bandes. Les autres structures présentent une dépendance en énergie qui est affectée par la

nature de la transition (directe ou indit®) et par la digrsion des bandes.
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Les Figure 4-23et Figure 4-24présentent I'ensemble des ERCde leurs dérivées, prises a
120 °K et 20 meV de résolution (exceptée rpbénergie d’excitation de 3.331 eV ou la
résolution est de 40 meV). L&gure 4-25et Figure 4-26présentent I'ensemble des EDC et
de leurs dérivées, prises a température ambiante et 20 meV de résolution (exceptée pour
I'énergie d’excitation de 3.281 edl la résolution est de 40 me\a structure de bandes qui
accompagne les spectres est issue du calcul théorique de RitHaed spectres présentent
trois régions d'intérét, appelégsar convention « X », «L» et %» en fonction des
principales vallées franchies lorsque I'&jer d’excitation augmente. Pour autant,
I'attribution directe des gictures aux minima de ces vallées n’est pas évidente.

Dans tous les spectres présentés ici, 'axeémesgies est référé par rapport au bas de la
bande de conduction dans le solidgx.ECeci permet de lire dictement I'énergie cinétique

des électrons dans les bandes de conduction.
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Figure 4-23 : EDC a 120 °K, et hauteésolution. Les courbes ont été normlisées par I'aire de la courbe a
1.563 eV, puis multipliées par un faeur choisi pour optimiser la lisibilité de la figure. Le positionnement
des EDC est expliqué dans le texte. Les lignes verticales en pointillé représentent la position en énergie

des principaux gaps théoriques.
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Figure 4-24 : dérivées des EDC a 120 °K, 20 meV désolution, pour différentes énergies d’excitation.
Les lignes verticales en pointillé représentent la position en énergiesdprincipaux gaps théoriques. Le

pic « X » a été omis pour plus de lisibilité de la figure.
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Figure 4-25: EDC a 300°K, 20 meV de résolution, pour différentes énéeg d'excitation. Le
positionnement des EDC se fait sur le seuil hauténergie des distributions. Les lignes verticales en

pointillé représentent la position en énergie des principaux gaps théoriques.
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4.3.3.2.1 Régime basse énergie d’excitation : de 1.173 eV a 2.181 eV

A basse énergie d’excitation, le ¢i@ient d’absorption est faible (~t@m™), et les électrons

sont créés sur une grande profondeur devaonfgueur de diffusiolectron-phonon qui est
d’environ 100 A™?*, Une faible proportion d’électronstesmise balistiquement dans le vide,

mais la majorité d’entre eux perdent lekmergie par émission de phonons optiques, puis
acoustiques, et se thermalisentoas de la bande de conductidonnant lieu au pic principal

« X ». Le maximum de ce pic est sensible pdaition du niveau du vide, et ne peut pas étre

relié directement a la position du minimum Xldéande de conduction. En dehors de ce pic,

les spectres a basse énergie d’excitation sont relativement dépourvus de structure. Néanmoins,
I'observation attentive du seuil haute eégie fait apparaitre une structure

particuliere Figure 4-27 :
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Figure 4-27 : EDC a 1.563 eV d’excitation,&=20 meV, T=120 °K. La structure qui apparait & haute
énergie pourrait étre attribuée aux électronscréés a partir de la bande de spin-orbite*;” et émis

balistiqguement, ou aux électrons créés a partir dés" et subissant une collision avec un phonon TO.

Curieusement, cette structure n'eas visible sur I'enregistremede la dérivée, prise avec

une modulation de 15 meV. L’interpolation (ligee pointillé) du pic principal est distante du
seuil haute énergie d’environ 50 meV. Elle pourrait étre attribuée aux électrons créés a partir
de la bande dspin-orbite ( =44 meV) émis balistiquement, aux électrons créés a partir de

*s" et ayant subi une collision avec un phononav@nt d’étre émis. L'énergie de séparation
entre la bande de trous louresla bande de trous légersiygon 20 meV) esha priori trop

faible pour pouvoir étre distinguée avec une résolution expérimentale de 20 meV.
Curieusement aussi, cette structure n’apparait plus pour des énergigtatibexsupérieures.

Par contre, elle est reproductible a tempéeatimbiante, bien que moins marquée, pour des

énergies d’excitation de 1.173 eV1e563 eV, comme le montre fiégure 4-28
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Figure 4-28 : EDC a 1.563 eV et 1.173 eV d’excitation&=20 meV, T=300 °K, montrant une structure a
haute énergie, liée a I'énergie d’excitation, qui pourrait étre due auélectrons créés a partir de la bande
de spin-orbite *;" et émis balistiquement, ou aux électrons créés a partir d&" et subissant une collision

avec un phonon TO.

A plus haute énergie d’excitatioat température ambiante, cetteucture n’esplus visible.
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4.3.3.2.2 Régime haute énergie d’excitation : 2.333 eV a 3.534 eV

Tant que I'énergie d’excitatioreste inférieure a la valewu gap L, les seules transitions
excitées sont les transitions indirectes versvdfiée X. A partir de 2.3 eV, il devient
également possible d’effectuer des transitiamdirectes vers lavallée L, auxquelles se
rajoutent les transitions directes lorsque le ggp €St franchi. Les spectres s’enrichissent
progressivement de structures dont l'intergiétaest intriquée. Engr2.330 eV et 2.622 eV,
elles se manifestent sous la forme d’'un épautérdent le point de pture, marqué par une
fleche verticale, est fixe en émie et sert de référence pdialignement des spectres pris
dans I'UV (de 3.281 eV a 3.534 eV). A partir 2&¢27 eV, une nouvelle structure apparait, de
facon trés prononcée a basse température, etwumgpims visible a tempature ordinaire. Il

est pour le moment difficile de comprendyeelles sont les transitions responsables de
I'apparition de cette structuré&ln premier travail consiste a reporter sur un diagramme la

position des différentes striwres en fonction dedhergie d’excitationKigure 4-29 :
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Figure 4-29 : diagramme de structures a 120 °K. Deux s&s de points dont la position est fixe en énergie
apparaissent. La premiere (fleche horizontale) sert deéférence pour aligner les spectres dans I'UV. En
procédant ainsi, les seuils haute énergie des distributions créées dans I'UV semblent s’aligner sur les

seuils haute énergie des distributiona plus basse énergie d’excitation.

Ainsi, le point haute énergie de la petiteisture qui apparait a basse température a 2.727 eV
d’excitation, semble appartenir & une autre si@oints dont la position est fixe en énergie
(ligne en pointillé sur l&igure 4-29. Les transitions responsablde cette transition seraient
ainsi présentes des 2.409 eV. Il est alors tentant de les attribuertrardisons indirectes
vers la vallée L. Pour autant, cette premignalyse n’est pas suffigenpour en déduire la

position du minimum L.

Dans une étude antérieure de photo-émission, Las¥aiistime la valeur degk & 2.05 eV a
90 °K, soit 890 meV au-dessus dgxECette valeur est celle du maximum de la bosse trés
prononcée qui apparait dans la région «tdes EDC pour une énergie d’excitation de

3.54 eV. Dans notre cas, avec une énergie d’excitation voisine, de 3.534 eV, cette bosse se
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situe a 750 meV au-dessus dgxEsur les EDC. Cette bosse semble apparaitre déja a des
énergies d’excitation inférieuremais elle se manifeste trdpiblement sur les courbes de
distribution en énergiest son positionnement sur les &égs est trop incertain pour observer
une dépendance en énergie explicite. Par contre, La$%aitipntre que sur un échantillon
peu dopé, présentant une courbure de bandes platesinage de la surface, la position de ce
maximum est inchangée alors que le seuil béssrgie remonte d’'unealeur égale a la
courbure de bande de I'échantillon le plus ddpgure 4-30. Dans une situation de bandes
plates, les électrons ne pertigras d’énergie dans la courbude bande et sortent a une

énergie voisine de I'énergie atteirteres thermalisation dans la vallée L.

Figure 4-30 : spectres de photo-émission du siliciuén 3.54 eV d’excitation et 90 °K, d'aprés Lassaill§f".

La position de la structure « L » est indépendante du dopage.

Néanmoins nous avons vu 48..3 que I'émission a partir du bas de la vallée L est

théoriguement interdite si I'on respecte d@giment la conservation de la composante
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transverse du vecteur d’'onde, mais qu’elle pesimise pour tout poinde la vallée X dont
I'énergie est supérieure au niveau du vitden phénoméne de diffusion inter-vallées est

peut-étre envisageable pour leso#fons créés au-dessus du gap L.

D’un autre c6té, a 3.534 eV d’excitation, desngitions directes le long de la direction
peuvent créer directement des électrons a uesy@ncinétique tres prbe de la position de

ce maximum Figure 4-3). Si tel est le cas, une dépendaen €nergie, traduisant le rapport

des masses effectives entre les bandes img#udevrait étre observée, et il serait
certainement intéressant d’explorer de fglastes énergies d’excitation pour confirmer cette
hypothése. Cela permettrait en outre de mieux comprendre le comportement de la structure
« *» qui se manifeste environ 300 meV sousedeil de création haute énergie. Lassallly
I'attribue aux électrons #rmalisés au gap direciyE sur les mémes arguments que ceux
avancés pour f&. Dans notre étude, le méme raisement conduirait a la valeur de

E,.=3.00 eV.
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Figure 4-31 : transitions directes a &34 eV. Il existe un pmt de création voisin de la structure fortement
prononcée de la région L, qui pourrait étre d( a des transitions directes dans la directionloin du centre

de zone.
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Notons enfin que le pic basse énergie ne présentgnéral pas de structure. Cependant dans
le cas particulier d'une excttan a 2.727 eV, a basse tempérafurous avons pu observer un
épaulement, proche du minimurg,E Un tel épaulement a déja été observé sur les spectres de
photo-émission de GaAs effiaité électronique négatiVe®. Il est attribué par Jan&s' a la

réflexion des électrons du pic «»au voisinage de la surface.

2.727 eV
800 120 oK ‘
&=20 meV

derivative (a.u.)

energy above E,x (eV)

Figure 4-32 : dérivée de la distribtion en énergie obtenue a 2.727 eM&E=20 meV, T=120 °K.

4.3.4 PEDC

Les courbes de polarisation en fonction dedigie cinétique (Polareéd Electron Distribution

Curves : PEDC) retracent I'évolution de la paation de spin des éteans depuis leur point

de création haute énergie jusqu’aux plus bas états accessibles fixés par le niveau du vide. Plus
les électrons passent de temps dans le criste,ilsl perdent la mémoire de leur polarisation

initiale. Le temps passeé dans le cristal est aussiéchelle d’énergie a laquelle sont émis les
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électrons : plus ce temps est long, plus laxeglan en énergie est importante. Par conséquent
la polarisation de spin détectrons photo-émis décraiec leur énergie cinétique.

L’étude conduite ici s’est faite en fonction dénergie d’excitation et de la température, a une
résolution de 40 ou 80 meV. Cette largeur d'gsmlest de I'ordre dgrandeur de I'énergie
moyenne perdue lors d’'une collision avec pd®nons optiques, et par conséquent nous ne
mesurons pas directement la polarisation destréins les plus chauds, mais une polarisation
moyennée sur la résolution d’analyse. Les raistmnse choix sont expgjuées dans la partie

expérimentale (3.2.7.9.

4.3.4.1 Etude en fonction du champ magnétique

La mesure de la polarisation en fonctionahamp magnétique permet de s’assurer que la
polarisation mesurée est bien celle destéas photo-émis du silicium. Lors de nos
premiéres mesures, nous avons Vérifié questat bien le cas, en observant une période
compléte de la précession du spin induite pahlmp magnétique traverse appliqué par la
bobine, comme le montre lgigure 4-33 Compte tenu de la géétrie de I'expérience
(annexe6.3), nous calculons un retournement de I'aimantation de spin pour une valeur du

champ de 62 G, ce qui est biegrifié expérimentalement.
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Figure 4-33 : précession de spin dans un champ magitgte transverse. La polarsation en champ nul est
celle des électrons ayant une énergie cinétiqgue dansctistal de 1.765 eV, pour une excitation a 3.534 eV

polarisée V, a température ambiante. La résolution du spectrométre est de 40 meV.

Par la suite, nous avons systématiguementnmsspectres en champ nul et sous champ de
62 G. Pour donner un exemple Hagure 4-34montre I'enregistrement d’'une PEDC pour une
énergie d'excitation de 3.2&N et une température de00 °K. L’excellente symétrie
observée confirme la validité dee mesure. Des structures de polarisation (soulignées dans la
Figure 4-3% sont méme clairement visibles, méwié est pour le moment difficile de les

interpréter clairement. Date suite, seules les courbesaramp nul sont présentées.
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Figure 4-34 : PEDC a 3.281 eV &empérature ambiante sous lumiéreV, en champ magnétique nul, et en
présence d'un champ transverse de 62 G. Les flechasulignent des structues significatives, car

reproductibles de fagon symétrique en préance et en absence de champ magnétique.

4.3.4.2 Etude en fonction de I'énergie déxcitation et de la température

La Figure 4-35et la Figure 4-36montrent I'ensemble des spectres de polarisation pris a
température ambiante et basse température gifiérentes énergies eXcitation en lumiere

V. Dans chaque cas, les spectres sont accorépatym enregistrement de 'EDC prise dans
les mémes conditions, pour situer les seuilsenatibasse énergie. L’analyse des PEDC est
complexe. La distribution de poisation des électrons photoiéndépend de la distribution

de polarisation a I'excitation et d& relaxation de spin penddattransport jusqu’a la surface.
Cependant, on peut dans un premier temps ieearfiévolution avec I'énergie d’excitation

et la température de certains poicasactéristiques de ces distributions.
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