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Introduction genérale

La gamme optique deq longueurs|d’'onde visible A> 500nm présente un trés grand
intérét dans de nombreuxdormaines d'applications optoélectroniques. Il s’agit des
applications en affichage haute définition, tels que les écrans lasers de haute
définition ou bien les téléviseurs extra-plats de haute résolution - haute définition. Il
s’agit également du stockage et lecture de données en format haute densité, des
dispositifs de multiplexage optique, du traitement du signal optique, de Ila
spectroscopie Laser de haute résolution dans les études d'environnement et dans les
applications médicales, ...etc

Un des meilleurs candidats des Lasers a cet effet est la combinaison entre deux
composés binaires, le nitrure de Gallium GaN et le nitrure d’Indium InN.

Ces composés semiconducteurs 1lI-V GaN et InN, couvrent une large gamme
d’énergies qui va du proche Ultraviolet (Eg(®®V)= 3.40eV, correspondant & A=0.36um)

au moyen infrarouge (Eg"™V= 0.69eV, correspondant & 1=1.797um).

Malgré cela, cette large gamme le spectre lumineux est toujours limité pour des
longueurs d’ondes A<500nm en raison de la diminution de rendement quantique
interne pour les grandes longueurs d’ondes [1]. Ceci est appelé «green gap» qui
résulte de la dégradation de la qualité des couches épitaxie.

Cette dégradation est principalement due au fort désaccord de maille entre les
couches épitaxies et le substrat, ainsi que entre le puits Iny,Ga;xN et la couche
barriere GaN, la contrainte dans les hétérostructures bi-dimentionnelles a puits
guantique InyGa;xN/GaN est faible pour des compositions x(In)<18%.

Il existe une contrainte due a la différence entre le coefficient d’expansion thermique
des couches déposees et le substrat qui apparait au moment du refroidissement (de
la température de croissance a I'ambiante).

En plus de ces contraintes, ces composées nitrures 1lI-V cristallisent dans la phase
Wartzite. Cette structure est caractérisée par une polarisation spontanée Pg, qui
résulte de la nature non centro-symétriqgue de la structure et la polarisation piézo-
électrique Py, due a la structure tétraedrique non relaxée.
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Cette polarisation fait apparaitre un champ électrique interne E qui provoque toute
une série d’effets néfastes pour nos structures Lasers.

Pour cela on ne peut pas fabriquer des couches IlI-V In,Ga;xN sur GaN de bonne
qualite.

A cause de ces problemes, nous avons choisi d’étudier dans cette these de Doctorat
les semiconducteurs oxydes II-VlI Zn;yMgyO [3] pour fabriquer les alliages du
systeme hybride, c’est-a-dire les alliages InyGa;«N sur Zn;,yMg,O pour :

e Minimiser la contrainte due au désaccord de maille entre les couches ternaires
nitrure 11-V In,Ga;xN et les couches oxyde II-VI Zn;,yMgyO. Ou l'on peut
fabriquer des couches ternaires 1I-VI Zn;.,,MgyO avec un parametre de maille
tres proches des couches IlI-V InyGa;.«xN suivant une composition déterminé.

e S’affranchir de la polarisation (Champ électrique interne E) : Diminuer les effets
néfastes de la polarisation qui caractérisent la structure Wdrtzite de nos
matériaux nitrures et oxydes.

Pour cela en choisissant la croissance des couches épitaxies IlI-N selon I'axe
non polaire c’est I'axe A [3, 4] au lieu de I'axe de croissance ¢ [0001].

Ces matériaux mixtes a grande largeur de bande interdite sont tres intéressants car
ils ont des propriétés prometteuses qui allient les avantages des oxydes II-VI a base
de ZnO, et ceux des nitrures 1ll-V & base de GaN.

La these est articulée sous forme de 5 chapitres et 4 Annexes, comme sulit :

Dans le chapitre I, Nous montrons les avantages et les inconvénients des hétéro-
structures Lasers a puits quantiques In,Ga; xN/GaN. Ensuite, nous montrons l'intérét
de [étude des alliages du systeme hybrides InGaixN/ZniyMg,O, les
semiconducteurs a grand gap nitrures 1lI-V GaN, InN et AIN avec les oxydes II-VI
Zn0O et MgO.

Dans le chapitre Il, nous présentons nos résultats de calculs ab-initio que nous
avons réalisé au sein de notre Laboratoire (L.E.M.O.P.) avec le code WIEN2k des
semiconducteur oxydes a grand gap II-VI ZnO, MgO et de leurs alliages ternaires
Zn1.,Mg,O pour différentes compositions x(Mg) dans les trois phases Wirtzite, Zinc-
Blende et Rocksalt pour les deux approximations LDA et GGA.

Dans le chapitre 1ll, nous présentons nos résultats de calculs ab-initio réalisés avec
le méme code de calcul (DFT-GGA et DFT-LDA) des semiconducteurs nitrures a
grand gap IlI-V GaN, AIN, InN et de leurs alliages ternaires InyGaixN, InAl;xN et
AlGa;«N pour différentes compositions d’alliage.

Dans le chapitre 1V, nous étudions les propriétés des hétéro-structures mixtes a
puits quantique InyGa;.xN/ZnO. Ensuite nous utilisons la théorie k.P pour étudier ces
hétéro-structures mixtes est dans la derniére partie nous étudions les effets non
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négligeables dans nos hétéro-structures a puits quantiques : c’est les effets de
contrainte et les effets de polarisation internes.

Dans le chapitre V, nous passons a une étude d’optimisation de nos hétéro-
structures Lasers a base de matériaux mixtes InsGa;«N/ZnO, ou nous calculons les
deux parametres, le gain Laser et la densité de courant de seuil Laser.

Dans I’annexe |, Nous reportons les propriétés des matériaux semiconducteurs
nitrures 1ll-V, ou nous commencgons par les composés binaires GaN, InN et
leurs alliages ternaires In,Ga;,N. Ensuite nous passons aux propriétés de
I'hétéro-structure a puits quantique In,Ga;,N/GaN dans la phase Wdrtzite.
Ainsi que les effets qui caractérisent ces hétéro-structures : les effets de
contrainte et les effets de polarisation.

Dans I'annexe Il, nous montrons les propriétés des semiconducteurs oxydes II-
VI, comme I'annexe | nous commencgons par les binaires ZnO, MgO et leurs
alliages ternaires Zn,,Mg,O. Ensuite nous passons aux propriétés de I'hétéro-
structure a puits quantique ZnO/Zn,.,Mg,O dans la phase Wirtzite. Ainsi que
les effets qui caractérisent ces hétéro-structures : les effets de contrainte et les
effets de polarisation.

Dans I’annexe lll, nous décrivons la méthode de calcul ab-initio avec le code
WIENZ2K, qui est basé sur la théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT) et
sur la méthode de calculs des ondes planes augmentées linéarisées a
potentiel total (FP-LAPW) dans les deux approximations du code celle du
gradient généralisé (GGA) et celle de la densité locale (LDA).

Dans I’annexe IV, nous présentons la méthode de calcul k.P, que nous avons
utilisé pour nos hétérostructures mixtes In,Ga; ,N/ZnO.
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1. Introduction :

Dans ce premier chapitre, nous montrons l'intérét de I'étude des alliages hybrides
InkGaixN/Zn1yMgyO qui sont formes par [I'association entre deux types de
semiconducteurs différents : les semi-conducteurs a grand gap llI-V :les nitrures
GaN, InN et AIN avec les oxydes II-VI ZnO et MgO.

Nous commencons d’abord par présenter l'intérét des différents Lasers a Multi-Puits
Quantigues émettant dans les gammes de longueurs d’ondes Infra-rouge (IR),
Visible (Vis) et Ultra-violet (UV).

Nous passons ensuite en revue les propriétés des hétéro-structures a puits
guantiques In,Ga;«N/GaN en mettant I'accent sur leurs avantages ainsi que leurs

inconvénients.

Nous présentons également les propriétés des semi-conducteurs oxydes II-VI a
grand gap ZnO, MgO et Zn,,MgO, en mettant la aussi l'accent sur leurs

caractéristiques particulieres.

Dans la derniére partie de ce chapitre, nous montrons l'intérét du systeme hybride
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2. Intérét des Lasers a Multi-Puits Quantiques émettant dans la

gamme Infrarouge, Visible, Ultra-violet :
Les hétéro-structures Lasers a puits quantigues jouent un rdle potentiel dans
différentes domaines d’applications selon la longueur d’onde d’émission soit dans

I'infrarouge (IR), le visible (Vis) ou dans l'ultra-violet (UV).

Dans cette partie nous montrons l'intérét des Lasers a Multi-Puits Quantiques
émettant dans les différentes gammes de longueurs d’ondes linfrarouge a l'ultra-

violet en passant par le visible du spectre électromagnétique.

Sur la figure 1.1 nous reportons I'énergie de la bande interdite Eg (eV) en fonction du

paramétre de maille a (A) des principaux familles des semi-conducteurs.
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Figure I.1 : Energie de bande interdite et paramétre de maille a,

(D'aprés référence [1)).
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Nous remarquons deux grandes régions, a droite les semi-conducteurs qui ont un
parametre de maille plus grand : les Antimoniures (AISb, GaSb, InSb), les Arséniures
(GaAs, AlAs, InAs) et les phosphures (GaP, AlIP, InP), ainsi les Sulfures (ZnS, MgS)
et les Séléniures (ZnSe, MgSe, CdSe, BeSe).

Nous remarquons pratiquement que ces semi-conducteurs ont une énergie de bande

interdite situé soit dans le visible soit dans le proche infrarouge.

Et a gauche pour les ultra-violet on trouve deux familles les oxydes II-VI ZnO, MgO,
CdO, et les nitrures IlI-V GaN, AIN et InN.

Nous remarquons clairement que les deux composés nitrures IlI-V binaires InN et

AIN couvrent une large gamme d’énergie.

e En informatique pour la lecture ou I'écriture des données de haute densité sur les
nouvelles générations des disques optiques de format BD (Blu-ray Disc) et cela on
utilise un Lasers bleu-UV de longueurs d’onde A= 405nm, inférieur a la longueur
d’onde utilisé pour les CD (Compact Disc) de A= 780nm, et les DVD (Digital
Versatile Disc) de A= 650nm [2].

Par l'utilisation des Lasers a puits quantique de longueur d’'onde de plus en plus
faible on peut augmenter la densité de stockage des données jusqu'a 25 Go par

couche.

e En médecine ou l'on utilise les Lasers Infrarouge et UV dans nombreuses
spécialités pour la chirurgie par Laser, en dermatologie pour les épilations Lasers,
traitement des cancers dans la peau et les dépigmentations, ...etc. en
ophtalmologie en particulier les Lasers UV pour le traitement de la myopie par la
technique kératectomie photo-réfractive ou bien par la technique LASIK, ...etc.

On peut méme grace a la spectroscopie infrarouge diagnostiquer rapidement
plusieurs maladies comime les maladies -cardiovasculaires, les accidents

cérébraux vasculaires, ...etc.
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Sur la figure 1.2 nous montrons la courbe d’absorption des principaux

chromophores des tissus : eau, hémoglobine et la mélanine.

Coefficient d’absorption (cm™)

0.1 0.2 04 06081 2 4 6 8 10

A (pm)

Figure 1.2 : Spectre d’absorption de ’'hémoglobine (HbO,), eau et la mélanine

en fonction de la longueur d’onde (D’aprés la référence [3]).

Nous remarquons que I’hémoglobine absorbe dans le visible. La mélanine a une
large gamme d’absorption de l'ultra-violet lointaine aux proches infrarouges et elle
diminue lorsqu’on augmente la longueur d’onde. L’eau absorbe fortement dans
deux régions du proche infrarouge a l'infrarouge lointaine cette variation augmente
proportionnellement avec I'augmentation de la longueur d’onde et dans l'ultra-

violet lointaine.

e En technologie des semi-conducteurs pour la fabrication des circuits intégrés ou
des réseaux nanostructuré grace a la technique de lithographie Nanolmprint
UV (UV-NIL) [4].

Cette technique est basée sur la reproduction des motifs d’'un moule transparent
sur une couche mince de résine photosensible aux rayonnements ultra-violets ou

bien I'extréme ultraviolets (EUV) [5], posée sur un substrat.
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e En environnement pour la détection et I'analyse par spectroscopie a distance des
polluants organiques ou biologiques dans l'air, comme le systeme LIDAR (LIght

Detection And Ranging) [6].

e En télécommunications soit spatiale soit par fibre optique pour le transfert de
I'information, ou encore pour des applications militaires pour la détection des

missiles, des mouvements, ...etc.

e En multimédia, les Lasers a puits quantigue émettant dans la gamme visible
ouvrent la voie pour la réalisation des sources de lumiere blanche, les dispositifs
de multiplexage optique, les écrans plats du futur les écrans Laser ou bien les

téléviseurs Laser.

Sur la figure 1.3 suivante nous montrons un bloc de trois faisceaux Lasers le
rouge, le vert et le bleu (RGB) [7].

Figure 1.3 : Bloc téléviseurs Lasers de 03 faisceaux (RGB),

(D’apres la référence [7]).
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3. Propriétés des hétéro-structures InGaN/GaN :

Notre but est de concevoir des hétéro-structures Lasers a puits quantique qui
couvrent toutes la gamme des longueurs d’ondes du proche ultra-violet a I'infrarouge

en passant par le visible.
Donc comme nous avons vu sur la figure 1.1 précédente, que les composés semi-
conducteurs IlI-V GaN, AIN et InN couvrent une large gamme de I'extréme Ultra-

violet au moyen infrarouge.

Ces matériaux semi-conducteurs nitrures IlI-V a grand gaps présentent certains

avantages et inconvénients pour la fabrication des composants.
1. Avantages:

» Stables chimiquement, ces composés semi-conducteurs IlI-V cristallisent

naturellement dans la structure hexagonale de type Wurtzite [8].

» Grand gap direct au point I' (k=0) de 6.25eV pour AIN [9], et de 3.43eV pour
GaN [10].

> Large gamme des longueurs d’ondes de I'extréme Ultra-violet (A= 0.198um)

aux moyen Infrarouge (A\'™= 1.797um).
» Grande énergie de liaison excitonique Eex = 25meV pour GaN [11,12].

» Une bonne conductivité thermique de AIN de l'ordre de 3.2 W cm™ K™ [13], et
de l'ordre de 2.3 W cm™ K™ pour GaN [14].

» Nitrure de Gallium GaN a un champ de claquage tres éleve de I'ordre de 3 a 5
MV/cm [15].
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» Donc ces composés semi-conducteurs IlI-V sont tres résistant mécaniquement,

électriguement et thermiquement [16].

L’étude des propriétés de ces matériaux IlI-V (Annexe |) nous a aidés a comprendre

les propriétés des hétéro-structures bi-dimensionnelles a base de puits quantiques

Sur la figure 1.4 suivante, nous montrons I'’hétéro-structure a puits quantiques In,Ga;-
xN/GaN, cette hétéro-structure est Wurtzite et de type I, ou le puits quantique est

formé par la couche ternaire In,Ga;xN est la barriére de potentiel par la couche GaN.

Le puits quantique In,Ga;xN est sous compression pour toutes les compositions

d’alliage x(In).

GaN GaN
A
In,Ga; 4N
AEc
I 1| B
Egl EgZ
A HH1
AE\/ LH;
Y Y

Figure 1.4 : Hétéro-structure a puits quantique
In,Ga; «N/GaN Wirtzite.
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2. Inconvénients :

Malgré que ces matériaux IlI-V couvrent une large gamme, le spectre lumineux est
toujours limité dans la gamme visible A< 0.500um en raison de la diminution du
rendement quantique interne pour les grandes longueurs d’ondes [17], ceci est

appelé «green gap».

La diminution du rendement quantique est due a la dégradation de la qualité des
couches épitaxies lorsque la composition d’Indium augmente. En fait cette
dégradation est due principalement au fort désaccord de maille entre les couches

épitaxies et le substrat.

Ce désaccord de maille dégrade la qualité des couches et qui affecte sur le
rendement quantique par deux principaux types : les effets de contrainte qui créent
des centres de recombinaison non radiatifs, et les effets de la polarisation qui se

traduit par I'effet Starck quantique confiné.

a. Effets de contraintes :

Premiérement les effets de contraintes a l'interface due aux désaccords de mailles
entre le puits quantique InsGa;xN et la barriere GaN, car les deux couches qui

forment I’hétéro-structures sont différentes par leurs paramétres de mailles a et c.

Dans I'hétéro-structure a puits quantique InGa;xN/GaN, la contrainte de désaccord
de maille est faible inférieure a 2% pour des compositions x(In) < 18%. Donc on sera
limité aux faibles compositions d’Indium ce qui correspond a Eg > 2.93eV d’ou des

longueurs d’ondes inférieurs a 0.420um.

Le tenseur de la contrainte bi-axiale est composé de deux composantes, une

composante hydrostatique est une composante de cisaillement :
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e La composante hydrostatique va influencer directement sur les atomes des
matériaux semi-conducteurs d’ont I'effet direct est la diminution du paramétre de
maille c’est-a-dire elle réduit la distance entre les atomes; est donc elle modifie la

structures de bande de maniére uniforme, le gap dans ce cas va augmenter.

e La composante de cisaillement, d’ont 'effet direct est la modification des états
électroniques du haut de la bande de valence, ou elle leve la dégénérescence
entre les états des trous lourds HH et des trous légers LH.

Sur la figure 1.5 suivante, nous montrons les effets de la contrainte bi-axiale de

désaccord de maille sur une hétéro-structure a puits quantique de type I.

BC
E
______ > R I
Eg Eg’ Eg’
7 =IzzzoA------ N HH
____________ LH
BV _ > |
(@) (b) ©

Figure 1.5 : Effets de contrainte bi-axiale sur un puits quantiques :
(a) : Non contraint.
(b) : Effet de la composante hydrostatique, augmentation du gap.

(c) : Effet de la composante de cisaillement, découplage entre les états des trous.

Sur la figure 1.5 (b) nous remarquons que le gap augmente a cause de la

composante hydrostatique, et sur la figure 1.5 (c) nous remarquons un découplage
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entre les états des trous dans la bande de valence trous lourds HH et trous légers LH

a cause de la composante de cisaillement.

En plus de la contrainte entre le puits quantique et la barriére, il existe une contrainte
due aux forts désaccords de maille entre les couches épitaxies et le substrat. Cette
contrainte dégrade la qualité des couches et qui affecte sur le rendement quantique

par la création des centres de recombinaison non radiatifs dans la bande interdite.

Les substrats qui peuvent étre utilisés pour I'hétéroépitaxie des nitrures Ill-V a puits
quantique Iny,Ga;.xN/GaN sont le Carbure de Silicium (6H-SIC), le Silicium (Si (111)),

le Saphir (Al2O3), ...etc, mais généralement les plus utilisés sont le GaN et le Saphir.

Nous reportons dans le tableau 1.1, les substrats et leurs paramétres de maille,
coefficients d’expansion thermique, conductivités thermiques, points de fusion et

leurs désaccords de maille avec GaN.

Tableau |.1: différentes propriétés des substrats

(D’apres la référence [8]).

Coefficients —_ .
. , . Conductivité . Désaccord
Parameétres | d’expansion . Points de .
demaille &) | thermique | NerMAUeS |4 cion ¢y | demaille
P (W em™ K™Y avec GaN (%)
(10 K™)
. a=3.0817° 4.76 ¢ b
6H-SiC 3.8 ~ 2700 ¢ 3.36°
c=15.1123% 4.46 °
Si (111) | a=5.43102° 3.9° 1.56° 1410° 17°¢
a=4758% 8.31° 0.25 (299K) ° .
Al>O3 b 2030 49 (~13) @
c=12.991°% 8.5° 0.23 (296K)

& Landolt-Bornstein, vol. 17, Springer, New York, 1982.
® Liju, L. and Edgar, J. H. Substrates for gallium nitride epitaxy. Materials Science & Engineering R: Reports, 37,
61-127 (2002).
¢ Barghout, K. and Chaudhuri, J. Calculation of residual thermal stress in GaN epitaxial layers grown on
technologically important substrates. Journal of Materials Science, 39 (18), 5817-5823 (2004).
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b. Propriétés physico-chimiques :

Il existe un autre type de contrainte qui apparait aprés I'épitaxie, c'est-a-dire au
moment du refroidissement. Cette contrainte est due essentiellement de la différence
entre le coefficient d’expansion thermique o, et o. des couches déposées et le

substrat.

Nous reportons dans le tableau 1.2, les coefficients d’expansion thermique des
composeés binaires IlI-V GaN, AIN et InN. Nous remarquons que ces coefficients ne

sont pas isotropes.

Tableau 1.2: Coefficients d’expansion thermiques
des binaires 1lI-V GaN, AIN et InN (D’aprés la référence [8]).

GaN AIN INN
aa (10°/ K) 5.59 2 4l 38°¢
ac (10°/K) 3.17°2 5.3° 2.9°¢

& Maruska, H.P. and Tietjen, J.J., Applied Physics Letters 15, 327 (1969).

®Yim, W.M. and Paff, R.J., Journal of Applied Physics, 45, 1456 (1974).

° M.E. Levinshtein, S.L. Rumyantsev, and M.S. Shur, Properties of Advanced Semiconductor Materials: GaN,
AIN, InN, BN, SiC, SiGe (Wiley, New York, 2001).

Un autre probleme dans ces matériaux IlI-V GaN et InN est la nature chimique des
atomes qui forme ces binaires, un atome de la colonne Ill (Ga, In) et un atome da la

colonne V (N).

Donc le gap de l'alliage ternaire In,Ga;xN varie de maniére non linéaire avec un tres

fort bowing due au désordre d’alliage dans le matériau [8].

Cette fluctuation est due a la chimie difficile des deux atomes (In et N), et la taille de

I'atome d’Indium car I'atome In est plus gros que I'atome de Ga.
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c. Effets de polarisations :

Les hétéro-structures a puits quantiques nitrures 11-V In,Ga;xN/GaN sont Wrtzite,
donc en ne peut pas négliger les effets de polarisation (spontanée et

piézoélectriques).

Ces effets sont néfastes pour la fabrication des hétéro-structures Lasers, la
polarisation spontanée Pg, résulte de la nature non centro-symétrique de la structure
Wiirtzite et la polarisation piézo-électrique Pp, due a la structure tétraeédrique non

relaxée.

Cette polarisation apparaitre un champ électrique interne qui induit I'apparition de
I'effet Stark quantique confiné. Sur la figure 1.6, nous montrons I'effet de polarisation
sur un puits quantique, a gauche sans champ électrique (E=0), et a droite sous

champ électrique (E=0).

BC

\/LH

BV

(@):E=0 (b):E=0

Figure 1.6 : Effets de polarisations sur un puits quantique [8].
(a) : Sans champ électrique, (b) : Sous champ électrique,

Comme le montre cette figure, I'effet Stark quantique confiné provoque une série des

effets néfastes dans les hétéro-structures Lasers :
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» Inclinaison des bandes d’énergies des hétéro-structures a puits quantique bande

de conduction (BC) et bande de valence (BV).
» Diminution de la bande interdite (EQ’ < EQ).

» Séparation spatiale entre les fonctions d’ondes des porteurs de charge dans le
puits quantique, des électrons en bande de conduction et les trous en bande de
valence [18,19].

» Changement des énergies des états quantique [20].

» Réduction de la probabilité de recombinaison des porteurs [18,19].

» Diminution de I'intégrale de recouvrement des fonctions d’ondes des porteurs [20].
» Décalage de la luminescence vers les faibles énergies : Red-shift [20].

» Réduction de la force d’oscillateur des recombinaisons radiatives [20].

Donc avec tous ces problemes on ne peut pas fabriquer des couches IlI-V InyGai«N

sur GaN de bonne qualité.

4. Intéréts des oxydes II-VI grand gap ZnO, MgO, ZnMgO :

Puisque les hétéro-structures a puits quantique InGa;xN/GaN présentent des

inconvénients pour la fabrication des Lasers.

Nous avons choisit dans notre étude les matériaux semi-conducteurs oxydes Il-VI a
grand gap ZnO, MgO et Zn;,MgxO dans le but d’allient les avantages des semi-
conducteurs nitrures 1lI-V avec les oxydes II-VI, et donc pour fabriqué les alliages
InxGa1.xN/Zn1.,yMg,O du systeme hybride.

1. Avantages :

Dans I'annexe Il, nous avons etudiees les proprietés des oxydes |I-VI binaires ZnO,

MgO et de leurs alliages ternaires Zn;MgyxO dans la phase Wirtzite.
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L’oxyde de Zinc ZnO présente une série d’avantages :
» ZnO est disponible dans la nature [21],
» Stable chimiquement dans la phase Wirtzite [21],
» Grand gap direct au point I" (k=0) de 3.37eV pour ZnO [22],

» Parameétres de maille trés proches, d’ou un désaccord de maille de I'ordre de
~1.8% [11],

» Grande énergie de liaison excitonique Eex = 60meV pour ZnO [11,23] elle est

plus grande que celle du GaN E¢x = 25meV [11,12],

> Grand coefficients d’expansion thermique o, = 4.75 x 10° K* et ac = 2.9 x 10°®

K™ [8] qui sont proches du GaN,

» Techniques de fabrication du ZnO peuvent étre non compliqué et simple
comme la technique de chimie Sol-Gel, d’ou la fabrication des substrats de ZnO

pas chere [11],

» Ces matériaux binaires ZnO et GaN ont la méme caractéristique sont tres
résistant mécaniquement, thermiguement, électriquement et stable
chimiquement, d’ou de fabrication des Lasers plus efficaces, performants,

sophistiqués est surtout de fonctionné dans des conditions particuliéres.
2. Inconvénients :

» Dopage de type p de I'oxyde de zinc ZnO [21],

» On ne peut pas fabriquer des couches ternaires 1I-VI Zn;sMgxO de bonne
qualité dans toute la composition d’alliage x(Mg), a cause de I'incompatibilité
structurale du ZnO (Wdrtzite) et MgO (Rocksalt). Ces couches oxydes ont une

phase mixte fortement désordonnée entre 35% et 80% de Magnésium [24].
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» Comme les nitrures a grand gap llI-V la structure Wiurtzite de ZnO est
caractérisée également par une polarisation spontanée et une polarisation

piézo-électrique, qui sont des effets néfastes pour les structures Lasers.

Alors deux raisons fondamentales qu’on a choisit les semi-conducteurs oxydes a

grand gap II-VI Zn;yMg,O [25] pour but de fabriqué les alliages du systéeme hybride,
c’'est-a-dire les alliages InyGay.«N sur Zn;yMg,O :

1. Minimiser la contrainte due au désaccord de maille : c’est-a-dire le désaccord de
maille entre les couches ternaire IlI-V InyGa;«N et les couches II-VI Zn;.,Mg,O, ou
on peut fabriquer des couches ternaires II-VI Zn;,Mg,O avec un parametre de
maille trés proches des couches IlI-V InyGaixN suivant une composition
déterminé.

Nous montrons sur la figure 1.7 suivante, I'énergie de la bande interdite Eg en
fonctions du parametre de maille a de la structure Wurtzite, des nitrures IlI-V
binaires GaN, AIN, InN, et leurs alliages ternaires InyGaixN, InAl;.xN et Al,Ga;.xN.

Nous montrons également le parameétre de maille a de ZnO.

6 Wiirzite
(T= 300K)
5_
S
QL
S 4
Q.
©
(@)]
S 3-
Q
o
2
L 2
14
v InN
T T T T T T T T T T T T T
3.0 3.1 3.2 3.3 34 35 3.6 37

Paramétre de maille a (A)

Figure 1.7 : Variation du gap en fonction du parametre de maille
des nitrures lll-V et oxyde II-VI : ZnO [25].
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Comme représentés sur cette figure, nous remarquons que le paramétre de maille a
de ZnO peut accorder de maille aux alliages ternaire In,Al;.xN et In,Ga;.xN pour une

composition x(In).

On note que notre hétéro-structure In,Ga;«N/ZnO est bien accordé de maille le long

de I'axe du plan non polaire A pour une composition d’alliage x(In)=17% [25].

2. S’affranchir de la polarisation (Champ électrique interne E) : Diminué les effets
néfastes qui caractérise la structure Wirtzite de nos matériaux nitrures Ill-V et
oxydes II-VI c’est les effets de polarisation (spontanée et piézoélectriques) et donc

le champ électrique interne entre ces couches.

Pour cela, on choisir la croissance des couches épitaxies In,GaixN ou InAl; <N
selon I'axe non polaire c’est 'axe A [1120] [11,25], au lieu de I'axe de croissance
polaire C [0001]. Comme nous montrons sur la figure 1.8 suivante, nous

remarquons que le plan non polaire A est perpendiculaire au plan polaire c.

Plan C:[0001]

(a): _.Plan A :[1120] (b):

Plan A - [1120]

Figure 1.8 : Plan polaire C et non polaire A de la structure Wirtzite.

(a) : D’apres la référence [26], (b) : D’aprés la référence [8].
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5.

Intéréts du systeme hybride In,Ga;.«N/Zn;.,Mg,0 :

Dans le tableau 1.3 nous reportons les valeurs des parametres de mailles a et c, le

gap Ec des alliages semi-conducteurs ternaires Wurtzite nitrures 1lI-V InsGa;«xN,

In Al;«N, et oxydes 1I-VI Zn;xMgO pour différentes compositions d’alliages en

Indium et en Magnésium.

Tableau 1.3 : Différentes paramétres des alliages ternaires :

In,Ga 4N, In,Al; 4N et Zn; ,Mg,O.

In,Ga; 4N Zn1,Mg,O In,Al;«N

x(%) | a(A) c(A) |EceV)| A(m) | a(A) | c(A) | Esev) | a(A) c(A) | Es(eV)
0 3.1896 | 5.1855 3.43 | 0.36152 | 3.250 | 5.204 3.37 3.1130 | 4.9816 6.14
10 | 3.22429 | 5.23734 | 3.151 | 0.39353 | 3.255 | 5.187 | 3.621 | 3.15535 | 5.05383 | 5.59
20 | 3.25898 | 5.28918 | 2.872 | 0.43175 | 3.260 | 5.170 | 3.872 | 3.1977 | 5.12606 | 5.04
30 | 3.29367 | 5.34102 | 2.593 | 0.47821 | 3.265 | 5.153 | 4.123 | 3.24005 | 5.19829 | 4.49
35 |3.31102 | 5.36694 | 2.4535 | 0.5054 | 3.268 | 5.1445 | 4.249 | 3.26123 | 5.23441 | 4.215
40 | 3.32836 | 5.39286 | 2.314 | 0.53587 | 3.27 | 5.136 | 4.374 | 3.2824 | 5.27052 | 3.94
50 |3.36305 | 5.4447 | 2.035 | 0.60934 | 3.275 | 5.119 | 4.625 | 3.32475 | 5.34275 | 3.39
60 | 3.39774 | 5.49654 | 1.756 | 0.70615 | 3.28 | 5.102 | 4.876 | 3.3671 | 5.41498 | 2.84
70 | 3.43243 | 5.54838 | 1.477 | 0.83954 | 3.285 | 5.085 | 5.127 | 3.40945 | 5.48721 | 2.29
80 | 3.46712 | 5.60022 | 1.198 | 1.03506 | 3.290 | 5.068 | 5.378 | 3.4518 | 5.55944 | 1.74
90 | 3.50181 | 5.65206 | 0.919 | 1.34929 | 3.295 | 5.051 | 5.629 | 3.49415 | 5.63167 | 1.19
100 | 3.5365 | 5.7039 0.64 1.9375 | 3.300 | 5.034 5.88 3.5365 | 5.7039 0.64
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Sur les deux figures 1.9 et 1.10 nous montrons les variations de la contrainte du

désaccord de maille Aa/a et Ac/c des différentes hétéro-structures a puits quantique

InxGaixN en fonction de la composition d’alliage x(In) : InsGa;xN/AIN, In,Ga; xN/GaN,
InGa1.xN/ZnO, In,Ga;xN/Zn1.yMg,O pour y(Mg)=10%, 20% et 30%, et In,Ga.
«N/InyAl1.yN pour y(In)=20%, 40% et 60%.

—&—In Ga, N/AIN

—®—In Ga, N/GaN

—&—In Ga, N/ZnO

—0—In Ga, N/Zn Mg O
—O0—In Ga, N/Zn Mg ,O
—A—In Ga, N/Zn Mg O
—O0—In Ga, N/in Al N

02" 08

—O—In Ga, N/in Al N

04 0.6

|-4—1InGa,_Nin Al N

06 04

1,0

Figure 1.9 : Contrainte Aa/a des différentes hétéro-structures

en fonction de la composition d’alliage x(In).
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Figure 1.10 : Contrainte Ac/c des différentes hétéro-structures
en fonction de la composition d’alliage x(In).

Sur la figure 1.9 nous remarquons que la contrainte du désaccord de maille des
I'hétéro-structures InyGa;xN/GaN est faible pour des compositions x(In)<18%, donc
on ne peut pas augmenter la composition d’Indium plus que 18%, mais avec les
hétéro-structures hybrides InGa;xN/ZnO la contrainte est faible pour des

compositions d’Indium jusqu’a 35%.

De plus nous remarquons clairement avec les hétéro-structures hybrides a puits

quantique In,Ga;.xN/Zn;.yMg,O on peut augmenter la composition d'Indium dans le
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puits quantique jusqu’a x(In)=41% avec la composition y(Mg)=30% est cela en

restant toujours inférieures a 2%.

Pour les hétéro-structures In,Ga;xN/InyAl;.yN on peut aller jusqu'a x(In)=70% avec la
composition y(In)=60%, mais malheureusement on ne peut pas fabriquer ces

couches I11-V de bonne qualité a cause de la nature et la chimie de ces matériaux.

Ces heétéro-structures hybrides nitrures 111-V sur oxydes II-VI présentent les
propriétés d’étre en bon accord de maille le long de la direction non polaire A [1120],
entre les couches ternaires IlI-V InGa;xN et les couches II-VI; surtout on peut
augmenter la composition d’alliage en Indium dans le puits quantique In,Ga;«xN

jusqu’a 35%.

Donc d’apres nos résultats on peut atteindre le vert du spectre électromagnétique
A=0.526pm avec les hétéro-structure  hybride a puits quantique
Ing.30Gap 70N/Ing 17Gap s3N/ZnO, qui et impossible avec les hétéro-structures Lasers a
puits quantique In,Ga;.xN/GaN.
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6. Conclusion :

Dans ce chapitre, nous avons montré l'intérét des alliages du systeme hybride a
grand gap nitrures IlI-V a base de nitrure de Gallium GaN sur les oxydes II-VI a base
de 'oxyde de Zinc ZnO : InyGa1«N/Zn1yMg,O.

Nous avons commencé par présenter I'intérét des Lasers a MPQ émettant dans la
gamme de longueurs d’'ondes IR, Visible et UV. Ces Lasers jouent un rble potentiel

dans différents domaines d’applications selon la longueur d’onde démission.

Ensuite nous avons étudié les propriétés des hétéro-structures a puits quantique
InGa;xN/GaN leurs avantages et leurs inconvénients pour la fabrication des Lasers.

Dans la suite nous avons montré l'intérét et les raisons du choix des oxydes II-VI a
base de ZnO :

e D’une part, pour minimiser la contrainte de désaccord de maille entre les

couches nitrures 1l1-V InyGai;«N et les oxydes II-VI Zn; ,MgxO,

e Et d'autre part, pour s’affranchir de la polarisation dans nos hétéro-structures
hybrides In,Gai.xN/Zn1yMg,O par la croissance des couches selon selon I'axe

non polaire : 'axe A.
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1. Introduction :

Dans ce chapitre, nous montrons les résultats de nos calculs ab-initio que nous
avons calculé au sein de notre Laboratoire L.E.M.O.P. pour les semi-conducteurs a

grand gap lI-VI binaires ZnO, MgO et de leurs alliages ternaires Zn;.xMg,O.

Ces résultats sont calculées par le code WIEN2k (sous Linux) basé sur la théorie de
la fonctionnelle de la densité (DFT) elle-méme basé sur la méthode de calcul des

ondes planes augmentées linéarisées a potentiel total (FP-LAPW).

Nous avons utilisé pour le calcul de ces matériaux semi-conducteurs les deux
approximations : I'approximation du gradient généralisée (GGA) de Perdew-Burke-

Ernzerhof 96, et 'approximation de la densité locale (LDA).

Nous avons commencé par les deux extrémités binaires oxyde de Zinc ZnO et oxyde
de Magnésium MgO, ensuite nous avons passé aux alliages ternaires Zn;MgxO

pour différentes compositions x en Mg.

Nous avons déterminé pour chaque composé binaire et ternaire, différentes

propriétés structurales et de bandes.
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2. Etude des composés binaires ZnO et MgO :
1. Oxyde de Zinc ZnO:

1.1 Propriétés structurales :

Le composé binaire semi-conducteur 11-VI oxyde de Zinc ZnO, cristallise

naturellement dans la phase hexagonale (type Wrtzite).

Pour le calcul de 'oxyde de Zinc ZnO nous avons commencés par la phase Wartzite
(groupe d’espace: P6smc) ou la cellule comporte quatre (04) atomes : deux (02)
atomes de Zinc (1/3 2/3 0), (2/3 1/3 1/2) et deux (02) atomes d’Oxygenes (1/3 2/3 u)
et (2/3 1/3 Y2+u).

Ensuite nous avons étudié la phase Zinc-Blende (groupe d’espace: F43m) ou la
cellule comporte deux (02) atomes (0 0 0), (1/4 1/4 1/4), est finalement nous avons
étudié la phase Rocksalt (groupe d’espace: Fm3m) ou sa cellule comporte
également deux (02) atomes mais a (0 0 0), (1/2 1/2 1/2).

Pour le calcul de ces structures nous avons prendre un parametre de coupure
Rum*Kmax= 8, est pour les rayons muffin-tin (Rwur) el les k points spéciaux utilisé pour
notre calcul sont reporté dans le tableau 1.1 pour la (GGA) et dans le tableau I1.2
pour la (LDA).

Tableau Il.1 : Quelques paramétres utilisés du ZnO dans le code pour la GGA.

GGA Wirtzite Zinc-Blende Rocksalt
Rur(u.a) | Pointsk | Ryr(u.a) | Pointsk | Ryr(u.a) | Pointsk
Zn 1.89 76 1.80 47 2.07 47
0 1.67 (1212 6) 1.70 (1010 10) 1.84 (1010 10)

Tableau 11.2 : Quelques paramétres utilisés du ZnO dans le code pour la LDA.

Wirtzite Zinc-Blende Rocksalt
LDA _ _ _
Rur(u.a) | Pointsk | Ryr(u.a) | Pointsk | Ryr(u.a) | Pointsk
Zn 1.90 76 1.90 47 2.00 47
O 1.65 (12126) 1.60 (10 10 10) 1.80 (10 10 10)
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Nous montrons sur la figure II.1 suivante, les différentes structures de cristallisation

de ZnO : la structure Wirtzite, La structure Zinc-Blende et la structure Rocksalt.

Figure I1.1 : Structure cristalline de ZnO:
(a): Wartzite, (b): Zinc-Blende, (c): Rocksalt.

Alors tout d’abord, nous avons commencé par I'optimisation structurale de 'oxyde de
Zinc ZnO dans les différentes phases en calculant I'énergie totale E1,: en fonction du

volume par I'équation d’état de Murnaghan [1].

Par cet optimisation on peut déterminer le volume du ZnO a I'équilibre Vo, les
paramétres de maille, le coefficient de compressibilité B, la dérivé premiéere du

coefficient de compressibilité par rapport a la pression B’, et I'énergie totale a

I'équilibre Eo.
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L’équation d’état de Murnaghan [1]:

B,V AN AW
E(\/)=E04{m}< BO( —7J+£7J 1 (I1.1)

Avec :
Eo : Energie totale,
Vo : Volume a I'équilibre,
By : Coefficient de compressibilité,

B’ : La dérivée premiére du By par rapport a la pression,
Ce coefficient de compressibilité By, donnée par [1]:

o°E
ov?

B=V (1.2)
Sur la figure 1.2, nous montrons nos variations de I'énergie totale Ero,; en fonction
des volumes du ZnO calculé par I'approximation de la densité locale (LDA) pour

différentes phases : Wirtzite, Zinc-Blende et Rocksalt.
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Figure 11.2: Variations de I'énergie totale en fonction du volume du ZnO
pour différentes phases, calculé par LDA.
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Nous remarquons sur figure 11.2, que la phase Rocksalt en vert c’est la phase la plus
haute ensuite la phase Zinc-Blende en rouge, mais la phase Wirtzite en bleu est la

phase la plus stable de ZnO. C’est un résultat tres intéressant.

Nous montrons dans les tableaux 1.3 et 1.4, nos valeurs optimisées par
'approximation du gradient généralisée (GGA) et I'approximation de la densité locale
(LDA) du ZnO dans la phase Wirtzite, comparés avec des résultats théoriques et

expérimentales.

Tableau I1.3 : Nos parametres optimisé par GGA du ZnO dans la Wirtzite,
compareés avec des résultats théoriques et expérimentales.

GGA Nos valeurs Autres Valeurs | Valeurs exp. E)r(rpel(Jo;)S)
a (A) 3.2797 3.3273% 3.250° 0.91
c (A) 5.2540 5.3534 2 5.204 ° 0.96
U 0.3817 0.3800 @ 0.3820° 0.08
B (GPa) 142.25 131.5°¢ 183° 22.27
Vo (A3 48.92 - - -
Evot (€V) -101796.92 - - -

Tableau 11.4 : Nos paramétres optimisé par LDA du ZnO dans la Wirtzite,
comparés avec des résultats théoriques et expérimentales.

LDA Nos valeurs | Autres valeurs | Valeurs exp. E;Le?(;os)
a (A) 3.1967 3.2187 2 3.250° 1.64
c (A) 5.1718 5.1801 2 5.204 " 0.62
U 0.3781 0.3797° 0.3820° 1.02
B (GPa) 164.76 162¢ 183° 9.97
Vo (A% 45.77 - - -
Etot (€V) -101635,07 - - -
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Nous remarquons que nos valeurs de parametres de maille calculés par la (GGA)
sont surestimés de 0.91% pour a, et de 0.96% pour ¢ mais le coefficient de
compressibilité B est sous estimé de 22.27% par rapport aux valeurs expérimentales
de H. Kazel et al. [2].

Contrairement a la GGA, nous remarquons que nos parametres de maille calculés
par I'approximation de la densité locale (LDA) sont sous-estimés de 1.64% pour le
paramétre a, et de 0.62% pour c mais le coefficient de compressibilité B est

surestimeé de 9.79% par rapport aux valeurs expérimentales H. Kazel et al. [2].

Pour comprendre cette différence, nous avons comparé nos valeurs calculées dans
notre Laboratoire par les deux approximations (GGA) et (LDA) avec d’autres valeurs

théoriques calculées par la méme approximation.

Nous remarquons d'aprés le tableau 1.3, que nos valeurs calculées par
'approximation (GGA) sont en bon accord avec les valeurs de Markus et al. [3] pour

les parameétres a, c, u, et pour la valeur du coefficient B calculé par Schleife et al. [4].

Nous remarquons également, d’aprés le tableau 1.4, que nos valeurs calculées par
'approximation (LDA) sont en bon accord avec les valeurs théoriques trouvées de
Markus et al. [3] avec une différence de 0.68% pour a, de 0.16% pour c, 0.42% pour
u et 1.7% pour B.
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1.2 Propriétés de bandes :

Sur la figure 11.3 suivante, nous montrons notre structure de bande et la densité

d’état totale et partielle de ZnO dans la phase Wirtzite calculées par I'approximation

—Zn0 (tot)
—2Zn (Tot)

de la densité locale (LDA).
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Figure 11.3 : Structure de bande du ZnO Wurtzite, par (DFT-LDA).

Pour cette structure de bande calculée nous remarquons que le ZnO est un semi-
conducteur a gap direct, avec le minimum de la bande de conduction et le maximum

de la bande de valence situé au centre de la zone de Brillouin en point T.

Pour la densité d'état de ZnO Wairtzite, nous remarquons pour la bande de
conduction entre 0 et 9 eV, les bandes sont construites par les états de I'atome O,,
mais entre 9 et 14 eV, les bandes sont construites par les états de 'atome de Zinc.
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Et pour la bande de valence, nous remarquons que la zone entre O et -2 eV, les
bandes sont construites par les états de I'atome O, mais entre -2 et -6 eV, les

bandes sont construites par I'atome de Zinc.

Le tableau II.5 montre nos valeurs de la bande interdite de ZnO dans la phase
Wartzite calculé par les deux approximations GGA et LDA, comparés aux d’autres

valeurs théorique et expérimentale.

Tableau 1.5 : Nos valeurs du gap de ZnO dans la phase Wirtzite
calculées par GGA et LDA comparés.

ZnO (Wdrtzite) Nos valeurs Autres valeurs Valeur exp.
GGA 0.74 0.78 2
Eg (eV) 3.37°¢
LDA 0.81 0.83°

% A. Schleife, F. Fuchs, J. Furthmiiller, F. Bechstedt, Phys. Rev. B73, 245212 (2006).

Y. Z. Zhu, G. D. Chen, Honggang Ye, Aron Walsh, C. Y. Moon, Su-Huai Wei, Phys. Rev. B77,
245209 (2008).

¢ Manoj K. Yadav, Manoranjan Ghosh, Ranjit Biswas, Arup K. Raychaudhuri, Abhijit Mookerjee,
Soumendu Datta. Phys. Rev. B76, 195450 (2007).

Pour ces valeurs de la bande interdite Eg trouvés de 0.74eV par 'approximation
GGA et de 0.81eV par l'approximation LDA comparé a la valeur expérimentale de
3.37eV [5] s’explique que la théorie de la fonctionnelle de la densité ne calcul pas
trés bien les énergies du gap dans la zone de Brillouin.

En fait le calcul de la structure de bande nous aide a connaitre qu’elle est la
contribution des états électroniques et comment ces états se construite pour former

les bandes, et comment ces bandes interagirent entre elles.

Nous remarquons que nos valeurs trouvées sont en bon accord avec les autres

valeurs théoriques.
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2. Oxyde de Magnésium MgO :
2.1 Propriétés structurales :

Dans cette partie nous avons suivi le méme calcul que ZnO, en utilisant toujours
'approximation du gradient généralisé (GGA) et I'approximation de la densité locale
(LDA).

Nous avons calculé 'oxyde de Magnésium MgO dans les trois phases: la phase

Wartzite, la phase Zinc-Blende et la phase Rocksalt.

Nous reportons dans le tableau I1.6, les rayons muffin-tin (Ryr) ainsi les k point
spéciaux des différent phases du MgO utilisé dans notre code. On note que nous

avons utilisé un parameétre de coupure Ryr*Kmax= 8.

Tableau 11.6 : Quelques paramétres utilisés du MgO dans le code pour GGA.

Wirtzite Zinc-Blende Rocksalt
GGA
Rwr(u.a) | Pointsk | Ryr(u.a) | Pointsk | Rur(u.a) | Pointsk
Mg 1.70 76 1.90 47 1.90 47
o) 1.85 (12 12 6) 1.70 | (101010) | 1.85 | (1010 10)

Tableau 11.7 : Quelques paramétres utilisés du MgO dans le code pour la LDA.

Wirtzite Zinc-Blende Rocksalt
LDA
Rwr(u.a) | Pointsk | Ryr(u.a) | Pointsk | Rur(u.a) | Pointsk
Mg 1.80 76 1.80 47 2.00 47
O 1.68 (1212 6) 1.70 (1010 10) 1.70 (10 10 10)

Pour MgO nous avons egalement fait 'optimisation structurale en calculant I'énergie
totale Etot en fonction du volume par I'équation d’état de Murnaghan pour différentes

phases.
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Alors nous montrons sur la figure 11.4 suivante, nos variations de I'énergie totale Erq
en fonction des volumes de binaire MgO calculé par I'approximation de la densité

locale (LDA) pour différentes phases : Wiirtzite, Zinc-Blende et Rocksalt.
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Figure Il.4: Variations de I'énergie totale en fonction du volume du MgO
pour différentes phases, calculé par LDA.

Contrairement au ZnO qui cristallise dans la phase Wirtzite, nous remarquons que la
phase la plus stable de 'oxyde de Magnésium MgO c’est la phase cubique Rocksalt

en vert.

La phase Zinc-Blende en rouge c’est la phase la plus haute, ensuite la phase

W rtzite en bleu entre la phase Zinc-Blende et la phase Rocksalt.
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Dans les tableaux 1.8 et 1.9, nous reportons nos valeurs optimisées par
'approximation du gradient généralisée (GGA), et I'approximation de la densité
locale (LDA) de MgO dans la phase Rocksalt, comparés avec des résultats

théoriques et expérimentales.

Tableau 11.8 : Nos paramétres optimisé par GGA du MgO dans la phase Rocksalt,
comparés avec d’autres résultats théoriques et des donnés expérimentales.

GGA Nos valeurs Autres valeurs Valeurs exp. E;Lez);)s)

a(A) 4.2384 432102 4.215° 0.56
B (GPa) 154.23 - 153 ° 0.80
Vo (R 48.11 - - -
Etot (€V) -7499,24 - - ]

Tableau 11.9 : Nos parametres optimisé par LDA du MgO dans la phase Rocksalt,

comparés avec d’autres résultats théoriques et des donnés expérimentales.

LDA Nos valeurs Autres valeurs Valeurs exp. E)r(:)etjoz)s)

a (A) 4.1694 4.1787 2 4.215° 1.08
B (GPa) 174.06 148.6 ¢ 153" 13.8
Vo (A%) 46.10 - ; ]
Erot (€V) -7465,55 - - i

#Markus Heinemann, Marcel Giar, Christian Heiliger, Mater. Res. Soc. Symp. Proc. Vol. 1201 (2010).
® G. Timmer and G. Borstel, Phys. Rev. B 43, 5098 (1991).
° A. Schleife, F. Fuchs, J. Furthmdiller, F. Bechstedt, Phys. Rev. B73, 245212 (2006).

Nous remarquons que le parametre de maille a calculé par (GGA) est surestimé de
0.56% et le coefficient de compressibilité B est également surestimé de 0.8% par

rapport aux valeurs expérimentales reporté par Walter R. L. Lambrecht et al. [6].
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Mais dans I'approximation de la densité locale (LDA), nous remarquons que la valeur
du paramétre de maille a calculé est sous estimé de 1.08%, mais le coefficient de
compressibilité B est surestimé de 13.8% par rapport aux valeurs expérimentaux.

Pour comprendre cette différence nous avons comparées nos valeurs calculés avec

d’autres valeurs théoriques calculées par la méme approximation.

Nous remarquons que nos valeurs calculés par I'approximation (GGA) et (LDA) sont

en bon accord avec ces valeurs théoriques.
2.2 Propriétés de bandes :

Nous avons calculé la structure de bande de MgO dans la phase Rocksalt, sur la
figure 11.5 nous montrons la structure de bande et la densité d’état totale et partielle

calculé par 'approximation de la densité locale (LDA).

N f_ —— MgO (tot)

— Mg (tot)

Energie (eV)

|
W L A r A XZW K 1 2 3 4 5 6
Vecteur d'onde k

Figure 11.5 : Structure de bande du MgO dans phase Rocksalt, par (DFT-LDA).
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Nous remarquons clairement que le MgO est un semi-conducteur a grand gap direct,

dans la zone de Brillouin en point .

Pour la densité d’état de MgO dans la phase Rocksalt, la bande de conduction nous
obtenons: entre 5 et 13 eV, les bandes sont construites par les états de 'atome O,
mais entre 13 et 14 eV, les bandes sont construites par les états de I'atome de

Magnésium.

Et pour la bande de valence, nous remarquons que les bandes sont construites par

les états de 'atome O..

Nous reportons dans le tableau suivant 11.10, nos valeurs de la bande interdite de
MgO dans la phase Rocksalt calculé par les deux approximations (GGA) et (LDA),

comparés aux d’autres valeurs théoriques et expérimentales.

Tableau 11.10 : Nos valeurs du gap de MgO dans la phase Rocksalt
calculé par GGA et LDA.

MgO (Rocksalt) Nos valeurs Autres valeurs Valeur exp.
GGA 4.43 4502
Eg (eV) . 7.702°
LDA 4.95 4.87

& A. Schleife, F. Fuchs, J. Furthmiiller, and F. Bechstedt, Phys. Rev. B73, 245212 (2006).
Y. Z. Zhu, G. D. Chen, and Honggang Ye, Aron Walsh, C. Y. Moon, and Su-Huai Wei, Phys. Rev.
B77, 245209 (2008).

¢ 0. Ozgir, Ya. I. Alivov, C. Liu, A. Teke, M. A. Reshchikov, S. Dogan, V. Avrutin, S.-J. Cho, and H.
Morkoc. Journal of Applied Physics 98, 041301 (2005).

Comme nous avons vu pour ZnO, la DFT ne calcul pas trés bien les énergies du gap
au centre de zone de Brillouin. Expérimentalement le gap du MgO dans la phase
Rocksalt égale a 7.70 eV [7].

Dans le tableau 11.10 nous remarquons que les valeurs du gap Eg de du MgO
calculées par I'approximation (GGA) et 'approximation (LDA) sont en bon accord

avec les valeurs théoriques.
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3. Etude des alliages ternaires Zn,; ,Mg,O :

1. Propriétés structurales :

Afin d’étudier les composés binaire d’extrémité II-VI : oxyde de Zinc ZnO et oxyde de
Magnésium MgO, nous passons a étudié, les alliages ternaires a base de ces
composé binaires Zn;,MgxO, pour différentes compositions d’alliages x en

Magnésium entre O et 1.

Pour le calcul de ces alliages ternaire Zn;,MgxO, nous avons utilisé les parametres
de maille de 'oxyde de Zinc dans la phase Wiirtzite (a=b=3.250A, c=5.204A) [2] et le
paramétre interne u= 0.3750, ensuite nous avons augmenté la taille de cette cellule
(4 atomes) par une super cellule de «2x2x1» qui contient 16 atomes: huit (08) atomes

de Zinc et huit (08) atomes d’Oxygénes.

Afin d’augmenter la cellule il suffit de remplacer chaque atome de Zn qui représente
12.5% par un atome de Mg et cela selon la composition voulus (1 atome Mg) 12.5%,
(2 atomes Mg) 25%, (3 atomes Mg) 37.5%, (4 atomes Mg) 50%, ... etc.

Tableau 11.11 : Quelques parametres utilisés du Zn;,Mg,O dans le code WIEN2k.

Wirtzite Zinc-Blende Rocksalt
Rur(u.a) | Pointsk | Rur(u.a) | Pointsk | Ryr(u.a) | Points k
Zn 1.89 1.90 2.00
GGA Mg 1.80 1.90 2.00
0] 1.67 36 1.65 26 1.84 27
Zn 1.89 (444 2.30 (255) 2.35 (444
LDA Mg 1.89 2.30 2.35
0] 1.65 2.15 2.30

Pour les alliages ternaires Zn;xMgxO, nous avons tracé les différentes propriétés
structurales (a, ¢, c/a, u et Vol) en fonction de différentes concentrations x en

Magnésium (Mg) pour voir comment ces parameétres varient avec la composition.
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Nous montrons sur la figure 1.6 suivante les variations des parametres de maille a et
c et le rapport c/a en fonction de la composition d’alliage x en Magnésium (Mg) de
I'alliage ternaire Zn;.xMgxO, que nous calculons en utilisant les deux approximations
(GGA) et (LDA).

55 6
\ . 3 ﬁ:%
5.0 -
-5
] A ¢ (GGA)
c (GGA) = 5.25549 - 0.00267 x - 0.11401 X 5
4.5 A ¢ (LDA)
| ¢ (LDA) = 5.14368 + 0.09715 x - 0.17683 x° L 4
® a(GGA)
2 4.0 - a (GGA) = 3.28900 - 0.13554 x + 0.15224 x -
Y m  a(LDA) Q
< 1 a (LDA) = 3.20296 - 0.02279 x + 0.06485 x” -3 @
3.5 -
. - S— — = e E— ——
-2
3.0 -
I = S S = e |
—8— c/a (GGA)
L) I L) I L) I L) I L) I L) I L) I L)
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x (Mg)

Figure 11.6: Variations des paramétres de maille (a, c) et le rapport (c/a) en fonction de la
composition x(Mg) de l'alliage ternaire Zn, ,Mg,O Wdrtzite, calculé par (GGA) et (LDA).

Nous remarquons que le paramétre de maille ¢ en noir calculé par I'approximation
GGA diminue avec 'augmentation de la composition x en (Mg). La méme chose pour
le paramétre de maille c en bleu calculé par I'approximation (LDA), ou ils sont tres

proches.

Mais le parametre de maille a obtenu par les deux approximations, augmente avec la
composition d’alliage. Et pour le rapport c/a calculé par les deux approximations

(GGA) et (LDA) reste presque linéaire.
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Sur la figure 1.7 nous montrons nos variations des volumes et le parametre interne u
en fonction de la composition d’alliage x(Mg) de l'alliage ternaire Zn;.xMgxO Wirtzite,

calculé par les deux approximations (GGA) et (LDA).

160 4
140 Vol (GGA) = 97.97407 + 1.39790 x - 2.83310 X | 3
® Vol (LDA)
Vol (LDA) = 91.38843 + 0.49156 x + 0.47183 X’ .
120 -
42
o> 100 . ] . . — ‘l\%
°S:, o °® —e ° ° ® 4 1
()
€ i
= 80 A A Al Al A a1
(@) J
> 40
60 - |
—l—u (GGA) — -1
40
20 - 1 -2
L) I L) I L) I L) I L) I L) I L) I L)
0.000 0.125 0.250 0.375 0.500 0.625 0.750 0.875  1.000
x (Mg)

Figure 11.7: Variations des volumes (V) et le paramétre interne (u) en fonction de la
composition x(Mg) de l'alliage ternaire Zn, \Mg,O Wirtzite, par (GGA) et (LDA).

Nous remarquons que la variation du volume en rouge calculé par I'approximation
(GGA) diminue avec l'augmentation de la composition x, par contre la variation
calculée par I'approximation (LDA) augmente avec 'augmentation de la composition

d’alliage en Magnésium.

La variation du paramétre interne u calculé par les deux approximations (GGA) et

(LDA) reste linéaire.
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2. Propriétés de bandes :

Pour les propriétés de bandes des alliages ternaires Zn;.sMgxO W{rtzite, nous avons
tracé la variation de I'’énergie du gap pour différentes compositions x en Magnésium

pour voir comment I'énergie du gap varie avec ces compositions.

Alors nous montrons sur la figure suivante 11.8, la variation de la bande interdite Eg
en fonction de la composition x(Mg) de lalliage ternaire Zn;MgxO Wiirtzite,

calculées par I'approximation (GGA) et (LDA).

4.5
| = Eg(LDA) |
4047 Eg (LDA) = 0.83612 + 1.67208 x + 1.14638 x* |
1 & Eg(GGA) ]
3.5 41— Eg (GGA) = 0.84490 + 1.13058 x + 1.26358 x" T

Eg (eV)

0.0 T T T T T T T T T T T T T T T

0.000 0.125 0.250 0.375 0.500 0.625 0.750 0.875 1.000
x (Mg)

Figure 11.8: Variations du gap en fonction de la composition x(Mg) de l'alliage ternaire
Zn; Mg,O Wiirtzite, par (GGA) et (LDA).
Nous remarquons que I'énergie de la bande interdite Eg calculée par 'approximation
(GGA) et (LDA), varie non linéairement, rapidement et augmente avec la compaosition

d’alliage x en Magnésium (Mg).

Nous remarquons également un trés fort bowing due au désordre d’alliage structural
entre ces deux binaires d’extrémités : ZnO qui cristallise dans la phase Wurtzite et

MgO qui cristallise dans la phase Rocksalt.
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4. Conclusion:

Dans ce chapitre, nous avons présenté les résultats de nos calcul des différentes
propriétés des semi-conducteurs oxydes II-VI binaires ZnO, MgO et de leurs alliages

ternaires Zn14MgxO.

Ces résultats sont calculés dans notre Laboratoire L.E.M.O.P. par le code de calcul
WIEN2k dont la théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT), en utilisant la
meéthode de calcul des ondes planes augmentées linéarisées a potentiel total (FP-
LAPW).

Nous avons utilisé les deux techniques basées sur deux approximations de cette

méthode :

- Technique «GGA» : Generalized Gradient Approximation,

- Technique «LDA» : Local Density Approximation,

Cette méthode ab-initio, est un outil trés puissant pour étudier les matériaux semi-
conducteurs a grand gap qui nous intéressent et déterminer les différentes
parametres et propriétés de ces semi-conducteurs oxydes II-VI: ZnO, MgO, Zn;.
xMgxO.

Nous avons étudié les propriétés de ces matériaux oxydes II-VI dans les 3 phases

cristallines courantes: Wdrtzite, Zinc Blende et Rocksalt.

Pour chaque structure, nous avons procédé a une minimisation de I'énergie totale en
fonction du volume. La détermination de cette énergie totale minimum nous a permis

de déterminer :

- Volume de la maille Vi,
- Paramétres de maille : a et c pour la structure Wirtzite, et a pour les structures
cubiques Zinc-Blende et Rocksalt.

- Parameétre interne u
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Nous avons ensuite étudié les propriétés électroniques de ces matériaux :
- Structure de bandes d’énergie : contribution des différents atomes constituants,
- Densité d’états : contribution des différents états atomiques
Nous avons ensuite étudié les variations de 'ensemble de ces propriétés en fonction
de la composition d’alliage x(Mg), en particulier le gap et le ou les parameétres de
maille.
Finalement, nos résultats ont été systématiquement comparés a ceux existant dans

la littérature et un trés bon accord est obtenu avec les résultats de calculs théoriques

similaires et avec les résultats expérimentaux.
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1. Introduction:

Dans ce chapitre, nous montrons nos résultats de calculs des semi-conducteurs a
grand gap llI-V nitrure de Galium GaN, nitrure d’Aluminium AIN, nitrure d’Indium InN
et de leurs alliages ternaires InsGaixN, InAl;xN et Al,Ga; N pour différentes

compositions x en (In et Al).

Ces résultats sont obtenu par le code WIEN2k basé sur la théorie de la fonctionnelle
de la densité (DFT), en utilisant les deux approximations : I'approximation du gradient
généralisée (GGA) de Perdew-Burke-Ernzerhof 96, et 'approximation de la densité
locale (LDA).

Comme dans le chapitre I, nous avons commencé par les binaires d’extrémités:
GaN, AIN et InN, ensuite nous avons passé aux alliages ternaires InyGaixN, InAl;.xN
et Aleal.XN
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2. Etudes des composeés binaires GaN, AIN et InN :

1. Propriétés structurales :

Comme nous avons vu dans le chapitre I, les composés binaires nitrures IlI-V nitrure
de Galium GaN, nitrure d’Aluminium AIN et nitrure d’Indium InN cristallisent dans la

phase Wurtzite, c’est leurs phase la plus stable.

Pour le calcul de ces composés binaires lll-nitrures nous avons commenceés par la
phase Wiirtzite (groupe d’espace: P6smc), ou nous avons utilisés une cellule de
guatre (04) atomes : deux (02) atomes de la colonne Il (1/3 2/3 0), (2/3 1/3 1/2) et
deux (02) atomes de la colonne V (1/3 2/3 u) et (2/3 1/3 Y2+u).

Ensuite nous avons étudié la phase Zinc-Blende (groupe d’espace: F43m) ou la
cellule comporte deux (02) atomes (0 0 0), (1/4 1/4 1/4), est finalement nous avons
étudié la phase Rocksalt (groupe d’espace: Fm3m) ou la cellule comporte également
deux (02) atomes a (0 0 0), (1/2 1/2 1/2).

Nous avons utilisé dans notre code WIEN2k un parametre de coupure Rur*Kmax=8,
est pour les rayons muffin-tin (Rur) ainsi les k points spéciaux des différentes phases

sont reportés dans le tableau Ill.1 pour (GGA) et dans le tableau 111.2 pour la (LDA).

Tableau Ill.1 : Quelques paramétres des binaires IlI-N : GaN, AIN et InN
utilisés dans le code WIENZ2k pour la GGA.

Wirtzite Zinc-Blende Rocksalt
GGA
Rwur (U.a) Points k Rwr (U.a) Points k Rur (U.a) Points k

Ga 1.76 1.76 1.93

N 1.70 1.73 1.87

Al 1.75 76 1.71 47 1.89 47

N 1.69 (12126) 1.68 (10 10 10) 1.75 (1010 10)
In 2.15 1.94 2.25

N 1.70 1.94 2.20
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Tableau 111.2 : Quelques parametres des binaires IlI-N : GaN, AIN et InN
utilisés dans le code WIEN2k pour la LDA.

L DA Wirtzite Zinc-Blende Rocksalt
Rwr (u.a) Points k Rur (u.a) Points k Rur (u.a) Points k

Ga 1.75 1.80 1.95

N 1.68 1.60 1.80

Al 1.70 76 1.70 47 1.89 47

10 10 10

N 1.65 (12126) 1.65 (10 10 10) 1.70 ( )
In 2.15 1.94 2.20

N 1.70 1.90 1.90

Premiérement nous avons commenceé par l'optimisation structurale des binaires
nitrures IlI-V GaN, AIN et InN dans les différentes phases en calculant 'énergie totale
(Etot) en fonction du volume par I'équation d’état de Murnaghan [1] (voir le chapitre I,

équation 11.1).

Nous montrons sur les figures I11.1, 111.2 et 111.3 nos variations de I'énergie totale (Etor)
en fonction des volumes des semi-conducteurs binaires GaN, AIN et InN calculé par
'approximation de la densité locale (LDA) pour différentes phases : Wirtzite, Zinc-

Blende et Rocksalt.

Nous remarquons d’aprés ces variations, que la phase Wdrtzite en bleu c’est la
phase la plus stable de ces binaires IlI-V nitrure de Galium, nitrure d’Aluminium et

nitrure d’Indium.
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Figure lll.1: Variations de I’énergie totale en fonction du volume du GaN
pour différentes phases, obtenus par LDA.
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Figure lll.2: Variations de I'énergie totale en fonction du volume du AIN
pour différentes phases, obtenus par LDA.
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Figure 111.3: Variations de I’énergie totale en fonction du volume du InN
pour différentes phases, obtenus par LDA.

Nous montrons dans les tableaux 111.3 et Ill.4, nos valeurs optimisé par
'approximation du gradient généralisée (GGA) et 'approximation de la densité locale
(LDA) des binaires nitrures Ill-V GaN, AIN et InN dans la phase Wiirtzite, comparés

avec des résultats théoriques et expérimentales.
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Tableau 111.3 : Nos parametres optimisé par (GGA) dans la Wrtzite,
compareés avec des résultats théoriques et expérimentales.
Nos valeurs Autres valeurs Valeurs exp.
GGA
GaN AIN INN GaN AIN INN GaN AIN InN
a(A) 3.2232 3.1246 3.5693 3.215% | 3.127% | 3.573% | 3.1896° | 3.1130" | 3.5365"
c (A) 5.2405 5.0511 5.7419 5.240% | 5.021% | 5.762% | 5.1855° | 4.9816" | 5.7039"
u 0.3768 0.3828 0.3800 | 0.3766° | 0.3812* | 0.3792° | 0.377° | 0.382° | 0.379"
B(GPa) 174.80 193.75 133.80 172° 192° | 116.1° | 195° | 202° | 139°
Vo (A% 47.15 42.71 63.35 - - 2 - - -
Eror (€V) | 108740.289 | 16194.0325 | 220238.842 - - - - - -
97 7 89
Tableau 1ll.4 : Nos paramétres optimisé par (LDA) dans la Wrtzite,
comparés avec des résultats théoriques et expérimentales.
Nos valeurs Autres valeurs Valeurs exp.
LDA
GaN AIN INN GaN AIN INN GaN AIN InN
a(h) 3.1591 3.4573 3.5146 3.155* | 3.092% | 3.504% | 3.1896° | 3.1130' | 3.5365"
c (A) 5.1357 5.5356 5.6531 5.145% | 4.950% | 5.670% | 5.1855° | 4.9816' | 5.7039"
u 0.3768 0.3775 0.3800 | 0.3764* | 0.3818° | 0.3784* | 0.377" | 0.382" | 0.379"
B(GPa) 203.59 211.48 147.18 213’ 215 120’ 195° | 202° | 139°
Vo (A% 44.39 40.97 60.47 - - - - - -
Eroc (BV) | -108569.12 | 1 nioe goog | ~322727.16 - - - - - -

4 Qimin Yan, Patrick Rinke, Matthias Scheffler, and Chris G. Van de Walle, Appl. Phys. Lett. 95,

121111 (2009).

bC. Stampert, C. G. Van de Walle, Phys. Rev. B59, 5521 (1999).
¢ Deguchi, T., Ichiryu, D., Toshikawa, K., Sekiguchi, K., Sota, T., Matsuo, R., Azuhata, T., Yamaguchi,
M., Yagi, T., Chichibu, S. and Nakamura, S. Journal of Applied Physics, 86, 1860 (1999).
d Ambacher, O., Majewski, J., Miskys, C., Link, A., Hermann, M., Eickhoff, M., Stutzmann, M.,
Bernardini, F., Fiorentini, V., Tilak, V., Schaff, B. Eastman, L. F., Journal of Physics: Condensed
Matter, 14, 3399-3434 (2002).
¢ Savastenko, V. A. and Sheleg, A. U, Physica Status Solidi a : Applied Research, 48, K135, (1978).
fAngerer, H., Brunner, D., Freudenberg, F., Ambacher, O., Stutzmann, M., Hopler, R., Metzger, T.,
Born, E., Dollinger, G., Bergmaier, A., Karsch, S. and Korner, H.-J., Applied Physics Letters, 71,

1504 (1997).

9 M.E. Sherwin and T. J. Drummond, J. Appl. Phys. 69, p. 8423 (1991).
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" V. yu. Davydov, A. A. Klochikhin, V. V. Emtsev, D. A. Kurdyukov, S. V. Ivanov, V. A. Vekshin, F.
Bechstedt, J. Furthmuller, J. Aderhold, J. Graul, A.V. Mudryi, A. Hashimoto, A. Yamamoto, E. E.

~ Haller, Phys. stat. sol. (b)234, No. 3, 787-795 (2002).

'I. Vurgaftman, J. R. Meyer, J. Appl. Phys. 94, 3675 (2003).

Nous remarquons que nos valeurs de parameétres de maille a et ¢ des binaires GaN,

AIN et InN calculées par I'approximation (GGA), sont surestimés par rapport aux

valeurs expérimentaux de Deguchi et al. [2] pour GaN et Angerer et al. [3] pour AIN

est Davydov et al. [4] pour InN.

Mais le coefficient de compressibilité est sous estimé par rapport aux valeurs
expérimentaux de Savastenko et al. [5] pour GaN et InN, et de Sherwin et al. [6] pour
AIN.

Nous remarquons d’apres le tableau 11l.4, que nos valeurs de paramétres de maille a
et ¢ calculées par I'approximation (LDA) des deux binaires GaN et InN sont sous
estimeés par rapport aux valeurs expérimentaux de Deguchi et al. [2] et Davydov et al.
[x3]. Mais ces parametres a et ¢ de AIN sont surestimés par rapport aux valeurs

expérimentaux de Angerer et al. [3].

Le coefficient de compressibilité B est surestimé par rapport aux valeurs

expérimentaux.

Nous avons également comparées nos valeurs calculés par les deux approximations
(GGA) et (LDA) avec dautres valeurs théoriques calculées par la méme

approximation.

Nous remarquons d’aprés le tableau I11.3 et 1l.4, que nos valeurs sont en bon accord

avec ces valeurs théoriques.

2. Propriétés de bandes :

Pour ces matériaux binaires nitrures IlI-V GaN, AIN et InN, nous avons calculé leurs
structures de bande et la densité d’état totale et partielle, dans la phase Wrtzite en

utilisant I'approximation (LDA).

Nous avons utilisé I'ab-initio pour connaitre qu’elle est la contribution des états
électroniques et comment ces états se construite pour formé les bandes, et comment

ces bandes se interagirent entre elles.
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Alors sur la figure Ill.4 nous avons montré la structure de bande et la densité d’état
totale et partielle du GaN dans la phase Wirtzite, calculé par I'approximation de la
densité locale (LDA).

Le nitrure de Gallium (GaN) apparait comme un semi-conducteur a grand gap direct

dans la zone de Brillouin en point T.

Pour la densité d’état du Binaire GaN dans la phase Wurtzite, nous remarquons que
la bande de conduction est construites généralement par les états de I'atome
d’Azote. De la méme la bande de valence est construites par les états de I'atome
d’Azote.

— GaN (tot)
— Ga (tot)

AT
INLL K

Energie (eV)

.7

_7_'/\

r ) M K A r A 1 2 3 4 5 6
Vecteur.d'onde k

figure 1l.4 : Structure de bande du GaN en phase Wirtzite : DFT-LDA.
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Energie (eV)

Pour le nitrure d’Aluminium, nous montrons sur la figure I11.5 suivante la structure de
bande et la densité d’état totale et partielle calculé par I'approximation de la densité
locale (LDA).

Le nitrure d’Aluminium apparait clairement comme un semi-conducteur a gap direct

au point T.

Sur la figure 1ll.5 de la densité d’état du Binaire AIN dans la phase Wurtzite, nous
remarquons que la bande de conduction est construites entre 3.5 eV et 14 eV par les
états de 'atome d’Azote, et entre 11 eV et 14 eV pratiquement par les états de

I'atome d’Aluminium.

Pour la bande de valence, les bandes d’énergie sont construites par les états de

I'atome d’Azote.

14
13
12
11

—— AIN (tot)
—— Al (tot)

S

A

w
|

T N

z

M K A
Vecteur d'onde k

Figure 111.5 : Structure de bande du AIN en phase Wirtzite : DFT-LDA.
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Energie (eV)

Nous montrons également sur la figure I11.6, la structure de bande et la densité d’état
totale et partielle du binaire InN calculé par I'approximation de la densité locale
(LDA).

Comme pour le GaN et AIN, le composé binaire nitrure d’Indium InN est un semi-

conducteur a gap direct au point I' (k=0).

Sur la figure 111.6 suivante de la densité d’état du binaire InN dans la phase Wirtzite,
nous remarquons que la bande de conduction est construites entre 0 eV et 8 eV par
les états de I'atome d’Azote, entre 8 eV et 11 eV pratiquement par les états de

'atome d’Indium.

Pour la bande de valence, nous remarquons que les bandes d’énergie sont

construites par les états de 'atome d’Azote que I'atome d’Indium.
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Figure lII.6 : Structure de bande d’InN en phase Wiirtzite : DFT-LDA.
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Dans le tableau IlIl.5, nous montrons nos valeurs calculé du gap des nitrures IlI-V
GaN, AIN et InN dans la phase Wirtzite calculé par les deux approximations (GGA)

et (LDA), comparés aux d’autres valeurs théorique et expérimentale.

Tableau 111.5 : Nos valeurs du gap GaN, AIN et InN Wirtzite,
calculé par (GGA) et (LDA).

Nos valeurs Autres valeurs Valeurs exp.

GaN AIN InN GaN AIN InN GaN AIN InN

GGA | 1.70871 | 4.05533 | 0.00062 | 1.74 % | 4.10® -
3.43" | 6.14° | 0.64°

LDA | 211700 | 3,50377 | 0.00000 | 1.78"° | 4.29° | 0.17 ¢

% Qimin Yan, Patrick Rinke, Matthias Scheffler, and Chris G. Van de Walle, Appl. Phys. Lett. 95,

121111 (2009).
® patrick Rinke, M. Winkelnkemper, A. Qteish, D. Bimberg, J. Neugebauer, and M. Scheffler, accepted

at Phys. Rev. B (2008).

¢ Z. Dridi, B. Bouhafs. P. Ruternana, New Journal of Physics 4, 94.1-94.15 (2002).

4. Vurgaftman and J. R. Meyer, J. Appl. Phys. 94, 3675 (2003).

¢ J. Wu, W. Walukiewicz, W. Shan, K. M. Yu, J. W. Ager, S. X. Li, E. E. Haller, H. Lu, W. J. Schaff, J.
Appl. Phys. 94, 4457 (2003).

Nous remarquons que nos valeurs des gaps Eg de ces binaires, obtenues par
'approximation (GGA) et I'approximation (LDA) sont en bon accord avec les valeurs

théoriques.

3. Alliages des alliages ternaires In,Ga; 4N, In,Al. 4N et Al,Ga; 4N :

1. Propriétés structurales :

Pour les alliages ternaire IlI-V InsGaixN, InAl;xN et AliGaixN, nous avons
commencés par la phase Wirtzite (groupe d’espace: P6smc), ensuite nous avons
étudié la phase Zinc-Blende (groupe d’espace: F43m) et finalement nous avons
etudié la phase Rocksalt (groupe d’espace: Fm3m), dans les deux approximations

GGA et LDA, pour différentes compositions x entre 0 et 1.
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Pour les alliages ternaires InyGa;xN et AlyGa;«N, nous avons utilisé les parametres
de maille du GaN Waurtzite (a=b=3.189A, ¢=5.185A) [7], et le paramétre interne
u= 0.3768 [8], et pour I'alliage InsAl;xN nous avons utilisé les parametres de maille
du nitrure de Aluminium AIN Wirtzite (a=b=3.112A, c=4.982A) [7], le paramétre
interne u= 0.3785 [8].

Ensuite nous avons augmenté la taille de ces deux cellule (4 atomes) a une super
cellule de «2x2x1» qui contient 16 atomes: huit (08) atomes de Gallium (Ga) ou (Al)

et huit (08) atomes d’Azotes.

Finalement nous remplagons chaques atome de Gallium (Ga) qui représente 12.5%
par un atome d’Indium (In) ou d’Aluminium (Al) pour obtenir les alliages ternaires
InGaixN ou AliGa;xN, et de remplacé chaques atome d’Aluminium (Al) qui

représente 12.5% par un atome d’Indium (In) pour obtenir I'alliage : In, Al xN.

Tableau 111.6 : Quelques parametres utilisés In,Ga; 4N dans le code WIEN2k.

Wiurtzite Zinc-Blende Rocksalt
Ruwr(u.a) | Points k (F:{‘g) Points k | Rur(u.a) | Points k
Ga 1.90 2.10 2.50
GGA In 1.80 1.90 2.50
N 1.73 36 1.75 26 2.45 27
Ga 1.90 (444) 2.45 (255) 2.50 (444)
LDA In 2.00 2.30 2.40
N 1.70 2.15 2.38
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Tableau 111.7 : Quelques parametres utilisés In,Al; N dans le code WIEN2k.

Wartzite Zinc-Blende Rocksalt
Rwr(u.a) | Points k (IE'_V'GI) Points k | Ryr(u.a) | Points k
Al 1.72 2.40 2.50
GGA In 1.95 2.30 2.45
N 1.65 36 2.10 26 2.30 27
Al 1.90 (444) 2.40 (255) 2.50 (444)
LDA In 1.77 2.30 2.40
N 1.65 2.07 2.30

Tableau 111.8 : Quelques parametres utilisés Al,Ga; 4N dans le code WIEN2k.

Wiirtzite Zinc-Blende Rocksalt
Rur(u.a) | Points k (IE'_V';) Points k | Rur(u.a) | Points k
Ga 1.90 2.30 2.40
GGA Al 1.80 2.30 2.37
N 1.58 36 2.15 26 2.33 27
Ga 1.80 (444) 2.25 (2553) 2.35 (444)
LDA Al 1.75 2.25 2.35
N 1.65 2.10 2.30

Nous montrons sur les figures 111.7, 111.8 et 111.9 nos variations des parameétres de
maille (a) et (c) et le rapport (c/a) en fonction de la composition d’alliage x en Indium
(In) de I'alliage ternaire In,Ga;xN et InAl;.xN Wrtzite, et de la composition x en (Al)

de l'alliage ternaire Al,Ga;«N Wirtzite, obtenus par les deux approximations.
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Figure IIl.7: Variations des paramétres de maille et le rapport (c/a) en fonction de la

composition x(In) de l'alliage ternaire In,Ga; \N Wurtzite (GGA) et (LDA).

Nous remarquons d’aprés la figure 11.7, que le paramétre de maille ¢ obtenues par
'approximation (GGA) et (LDA) augmente en augmentant la composition d’alliage x

en Indium, de la méme le parameétre de maille a augmente également.

Pour le rapport c/a reste linéaire entre les deux binaires d’extrémité GaN (x=0) et InN
(x=1).
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Figure 111.8: Variations des parametres de maille (a, c) et le rapport (c/a) en fonction de la

composition x(In) de I'alliage ternaire In,Al; N Wirtzite (GGA) et (LDA).

Sur cette figure 111.8, nous remarquons que les parametres de maille a et ¢ en noir
obtenues par 'approximation (GGA) augmente en augmentant la composition x(In),

de la méme chose les paramétres de maille a et ¢ en bleu augmente également.

Le rapport c/a obtenues par les deux approximations reste presque linéaire avec

'augmentation de la composition x.
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Figure 111.9: Variations des parametres de maille (a, c) et le rapport (c/a) en fonction de la
composition x(Al) de l'alliage ternaire Al,Ga; 4N Wurtzite (GGA et LDA).

Sur la figure 111.9, nous remarquons que les paramétres de maille a et ¢ obtenues par
'approximation (GGA) diminue en augmentant la composition d’alliage x(In), par

contre les parameétres de maille a et ¢ en bleu augmente avec la composition.

Le rapport c/a des deux approximations reste presque linéaire avec 'augmentation

de la composition d’alliage.

Les figures 111.10, 111.11 et I11.12 montrons nos variations des volumes et le paramétre
interne u en fonction de la composition d’alliage x en Indium (In) de l'alliage ternaire
InGaixN et In,Al,xN Wirtzite, et de la composition x en (Al) de l'alliage ternaire

AlGa;.xN Wirtzite, obtenus par les deux approximations (GGA) et (LDA).
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Figure I11.10: Variations des volumes et le paramétre interne en fonction de la composition
x(In) de l'alliage ternaire In,Ga; \N Wurtzite (GGA) et (LDA).
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Figure 111.11: Variations des volumes et le parameétre interne en fonction de la composition
x(In) de l'alliage ternaire In,Al; 4N Wiirtzite (GGA et LDA).
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Figure 111.12: Variations des volumes et le parameétre interne en fonction de la composition
x(Al) de l'alliage ternaire Al,Ga; N Wirtzite (GGA) et (LDA).

Sur les figures 111.10, IIl.11, nous remarquons que le volume des alliages ternaires
InyGaixN et In Al xN Wirtzite obtenues par les deux approximations (GGA) et (LDA)
augmente avec l'augmentation de la composition d’alliage x en Indium (In), par
contre le volume de lalliage ternaire Al,Gai;xN Wdrtzite obtenues par les deux
approximations (GGA) et (LDA) diminue avec I'augmentation de la composition x en
Aluminium (Al).

La variation du parametre interne u de ces alliages ternaire In,Ga; 4N, In,Al;xN et
AlLGa;.xN Wirtzite, reste presque linéaire avec 'augmentation de la composition x

d’alliage entre 0 et 1.
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2. Propriétés de bandes :

Pour les structures de bandes des alliages ternaires IlI-N Wrtzite, nous avons tracé
I'énergie du gap pour différentes concentrations x (In ou Al), pour voir comment cette

variation varie avec la composition d’alliage.

Nous montrons sur les figures 111.13, 111.14 et Ill.15 nos variations des énergies de la
bande interdite Eg en fonction de la composition d’alliage x en (In) de [alliage
ternaire In,GaixN et InAl;xN, est de la composition x en (Al) de l'alliage ternaire
AlkGa; N dans la phase Wdrtzite calculées par l'approximation (GGA) et

'approximation (LDA).

5
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1------ Eg (LDA) = 2.07460 - 4.21420 x + 2.14232 x° ’
4 -
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Figure 111.13: Variations des énergies de gap en fonction de la composition x(In)
de l'alliage ternaire In,Ga, N Wirtzite, par (GGA) et (LDA).
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Figure lll.14: Variations des énergies de gap en fonction de la composition x(In)
de l'alliage ternaire In,Al; «N Wurtzite, par (GGA) et (LDA).
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Figure 111.15: Variations des énergies de gap en fonction de la composition x(Al)
de l'alliage ternaire AlLGa; N Wirtzite, par (GGA) et (LDA).
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Sur les figures 111.13 et 111.14, nous remarquons que I'énergie de la bande interdite
(Eg) des alliages ternaires InGa;xN et InAl«N calculée par les deux
approximations, diminue rapidement et non linéairement avec un tres fort bowing, en

augmentant la composition x (In).

Par contre la variation de I'énergie du gap de l'alliage ternaire AlyGa;xN, varie non

linéairement et augmente avec I'augmentation de la composition x en Aluminium (Al).

4. Conclusion:

Comme dans le chapitre Il, dans ce chapitre nous avons présenté les résultats de
nos calculs des différentes propriétés des semi-conducteurs a grand gap nitrures IlI-
V binaires GaN, AIN et InN et leurs alliages ternaires InyGaixN, In Al xN et AlyGa;xN

pour différentes compositions x(In) et x (Al).

Ces résultats sont calculés dans notre Laboratoire L.E.M.O.P. par le code WIEN2k
dont la théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT), en utilisant la méthode de

calcul des ondes planes augmentées linéarisées a potentiel total (FP-LAPW).

Nous avons étudié les propriétés de ces matériaux nitrures Ill-V dans les 3 phases

cristallines courantes: Wdrtzite, Zinc Blende et Rocksalt.

Pour chaque structure, nous avons procédé a une minimisation de I'énergie totale en

fonction du volume.
Cette étude structurale comparative nous a permis de déterminer la phase cristalline
thermodynamique stable pour chacun des matériaux nitrures Il1-V étudiés : Wirtzite

guel que soit le matériau binaire ou alliage.

Nous avons ensuite étudié les propriétés électroniques de ces matériaux Il1-V.

Thése de Doctorat de Mr. A. DJELAL Sous la direction de : Pr. A. KADRI et Dr. B. GIL DR-CNRS
Ecole Doctorale Nanosciences des Matériaux, Nanotechnologies & Nano-métrologie 2014
Département de Physique, Faculté des Sciences Exactes et Appliquées, Université d'Oran



These de Doctorat : Etude de Nanostructures de Matériaux Mixtes OxydeslI-VI-NitrureslI1-V Applications Nano-optoélectroniques
Chapitre 111 Etude ab-initio des matériaux a grand gap : les nitrures l1I-V 71

Nous avons ensuite étudié les variations de I'ensemble de ces propriétés en fonction
de la composition d’alliage x(In) pour les alliages ternaires In,Ga;xN et InAl;xN, et

X(Al) pour I'alliage ternaire AlyGaj xN.

Nos résultats ont été systématiquement comparés a ceux existant dans la littérature
et un tres bon accord est obtenu avec les résultats de calculs théoriques similaires et

avec les résultats expérimentaux.
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1. Introduction :

Ce chapitre est devisé en faite, en trois grandes parties :

1. Dans la premiére partie, nous étudions les propriétés des hétéro-structures
mixtes a puits quantique InyGa;«N/ZnO. Nous calculons les énergies des

band-offsets en bande de conduction (AEc) et en bande de valence (AEy).

2. Dans la deuxieme partie de ce chapitre nous étudions la théorie k.P des
hétéro-structures mixtes a puits quantique InyGa;.xN/ZnO.

3. Dans la troisieme partie, nous étudions les effets non négligeables dans nos
hétéro-structures a puits quantiques de type I, que sont les effets de contrainte

et les effets de polarisation internes.
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2. Propriétés des hétéro-structures mixtes In,Ga;.N/ZnO :

Le calcul des énergies des band-offsets en bande de conduction AE¢ et en bande de
valence AEy est plus important pour nos hétéro-structures pour déterminer le type de
I’hétéro-structure : type | ou type Il, et donc le matériau qui forme la barriére de

potentiel et le matériau qui forme le puits quantique.

Pour cela nous utilisons une méthode ab-initio [1] pour calculer les énergies totales

des alliages ternaires InyGa;«N et In,Al;.xN en fonction des compositions x(In).

Les résultats de nos calculs des énergies des band-offsets des hétéro-structures
InxAlxN/ZnO et InyGa; «N/ZnO sont montrés sur la figure 1V.1.
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Figure IV.1: Variation des band-offsets AE. et AE, en fonction de x(In),
des hétéro-structures In,Al; tN/ZnO et In,Ga; N/ZnO [2].
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Comme nous pouvons remarquer sur la figure IV.1, les énergies des band-offsets en
bande de valence AE, des hétéro-structures InGa;«N/ZnO et InAl;«N/ZnO

augmentent 'égerment avec 'augmentation de la composition x(In).

Par contre les énergies des band-offsets en bande de conduction AEc diminuent
rapidement avec I'augmentation de la composition d’alliage et elles changent le signe
a X(In)= 50% pour I'hétéro-structure InyGa;«N/ZnO, et a x(In)= 75% pour I'hétéro-
structure In,Al;x\N/ZnO.

Ce changement de signe veut dire une transition de type Il a type | (figure IV.2

suivante).

InxGal_XN
Zn0O ou Zn0O
InxAl 1'XN
A A
AEc
I 1| &
\ 4
Egl EgZ
A l HH]_
AE, LH,
\ 4 \ 4

Figure IV.2 : Hétéro-structure a puits quantique de type | :
o X(In) > 50%, pour In,Ga;,N/ZnO
e X(In) > 75%, pour In,Al; tN/ZnO
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Dans notre étude, nous nous intéressons aux faibles compositions d’Indium
X(In)<35%, alors nos résultats montre que les hétéro-structures InAl;.xN/ZnO et
InyGai1xN/ZnO sont de type Il.

Nos résultats sont en bon accord par ceux reportées par Van de Wall et al., [1] et la
spectroscopie photo-émission [3,4], qui sont également en bon accord avec ceux
données par Yang et al. [5].

Notre but dans cette étude est de concevoir des hétéro-structures a puits quantique
de type I, pour des Lasers a transitions directes basées sur ces systemes ou la

couche ternaire In,Gai«N joue le réle d’'un puits quantique.

Selon nos résultats, il existe deux types des hétéro-structures Lasers:

1) Heétéro-structures Lasers InyGaixN/Ing17GaggsN/ZnO, avec le premier matériau
InGaixN forme le puits quantique, et le deuxieme matériau Ing17GapgsN avec

faible composition d’Indium forme la barriére de potentiel.

Les compositions x(In) du puits quantique In,Ga;xN doivent étre supérieures a

ceux de la barriére.

2) Hétéro-structures InyGaixN/Ing 32Alp 6sN/ZNO, avec également le premier matériau
InyGaixN forme le puits quantique, mais la barriere de potentiel est construite par

les couches Ing.32Alg gsN.

Dans ces hétéro-structures la composition d’alliage x(In) du puits quantique

InyGai«N est indépendante de la composition d’alliage de la barriére In,Al;«N.
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3. Théorie k.P des hétéro-structures mixtes In,Ga;,N/ZnO :

Sur la figure VI.3, nous montrons le confinement en bande de conduction et en
bande de valence de I'hétéro-structure a puits quantique InyGai«xN/Ing 17Gag s3N/Zn0O,
pour différentes compositions d’Indium dans le puits quantique InyGai;xN x(In)= 5%,
10%, 15%, 20%, 25%, 30% et 35%.

T T T T T T T T T
4.5 -
—
4.0 4 5% 10%  15%  =gor T
25%
3.5 30%
35%
1.0 - ]
0.5 -
In,Ga;xN / Ing17GagesN / ZnO

0.0 ]

T T T T T T T T T T T T T T T

0 2 4 6 8 10 12 14 16

Figure IV.3 : Confinement en bande de conduction et en bande de valence
de I'hétéro-structure In,Ga;N/Iny 17Gag gsN/ZnO, pour différentes compositions x(In).

Dans ces hétéro-structures le puits quantique In,Ga;«N est sous compression, cette

compression augmente avec la composition d’Indium x(In).

Nous constatons d’aprés la figure IV.3, que les hétéro-structures a puits quantique
InyGai.yN/Ing 17Gag gsN/ZnO sont de type Il pour des compositions Xx(In)<15%, est

sont de type | pour des compositions x en Indium entre 20% < x(In) < 35%.
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Le confinement en bande de conduction diminue avec l'augmentation de la
composition x(In) de 5% a 15%, en suite ce confinement commence a augmenter a

partir de 20% jusqu’a 35%.

De la méme maniere, le confinement en bande de valence diminue lorsqu’on
augmente la composition x(In) jusqu’a 15%, en ensuite il commence a augmenter

jusqu’a la composition x(In)=35%.

Sur la figure 1V.4, nous montrons le confinement en bande de conduction et en
bande de valence de I'hétéro-structure a puits quantique InyGaixN/Ing 32Alp 6sN/ZNO,

pour différentes compositions x dans le puits quantique In,Ga;.xN entre 5% et 35%.

T T T T T T T T T
4.5 —
5%
1)
4.0 - 10% 15% .
20%
25%

3.5 - 30%

- 3% |
1.0 1 .
0.5 - .

In,GaixN / Ing3Alg6sN / ZNO
0.0 .
T T T T T T T T T T T T T T T
0 2 4 6 8 10 12 14 16

Figure IV.4 : Confinement en bande de conduction et en bande de valence

de I'hétéro-structure In,Ga;.N/Ing 32Alp 6sN/ZNO, pour différentes compositions x(In).
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L’hétéro-structure InyGai«N/Ing 32Alp6sN/ZNO est accordé de maille pour x(In)=17%,
pour des compositions x(In)<15% le puits quantique InGa;xN est sous tension, et
pour 20%< x(In) <35% le puits quantique est sous compression.

Nous remarquons que cette I'hétéro-structure est de type | pour des compositions

d’alliage x(In) dans puits quantique entre 5% et 35%.

Nous constatons également que plus en augmente la composition d’alliage de 5% a
35% le confinement en bande de conduction augmente rapidement, mais le

confinement en bande de valence augmente trés faiblement.

La figure IV.5 suivante, montre la variation des niveaux d’énergie quantiques du
confinement de la bande de conduction et de valence des I'hétéro-structures
hybrides a puits quantique sous compression InyGa;-«N/Ing17Gap s3N/ZnO de type |,
pour des compositions en Indium entre 20 et 35%.
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Composition d’Indium (%)

Figure IV.5 : Variation des niveaux d’énergie quantiques Ec et Ey des hétéro-structures
In,Gay.«xN/Ing 17Gap gsN/ZnO en fonction de la composition x(In).
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Nos résultats montrent que le niveau d’énergie quantique en bande de conduction Ec

augmente rapidement avec 'augmentation de la composition x(In) dans le puits.

Nous remarquons que le niveau d’énergie Ey en bande de valence varie lentement

avec I'augmentation de x(In) de 20 a 35%.

Sur la figure IV.6, nous montrons la variation des niveaux d’énergie quantiques du
confinement de la bande de conduction et de la bande valence des I'hétéro-
structures a puits quantique InyGaixN/Ing32Alp6sN/ZNO de type I, pour différentes

compositions d’alliages en Indium entre 5 et 35%.
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Figure IV.6 : Variation des niveaux d’énergie quantiques E. et E, des hétéro-structures

In,GayxN/Ing 32Alp6sN/ZNO en fonction de la composition x(In).
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Cette hétéro-structure est accordé de maille pour x(In)=17%, et elle est sous tension

pour des compositions x(In) <15%, et sous compression pour 20%<x(In)<35%.

Nos résultats de calculs des hétéro-structures InyGa;.xN/Ing 32Al0 6sN/ZNO, montrent
gue le niveau d’énergie quantique en bande de conduction Ec augmente rapidement

avec I'augmentation de la composition d’alliage dans le puits quantique In,Ga;.xN.

Le niveau d’énergie Ey en bande de valence de ces hétéro-structures, augmente trés
faiblement en valeur négative avec 'augmentation de la composition x(In) de 5 a
15%, puis elle diminue tres faiblement en valeur négative avec I'augmentation x(In)
de 20 a 35%.

4. Etude des effets de contrainte :

Nous montrons sur la figure 1V.7, les variations des gaps en fonctions du parametre
de maille a de la structure Wurtzite des nitrures 11I-V binaires GaN, AIN, InN, et leurs
alliages ternaires Al,Ga;xN, InAl;.xN et InGa;.xN. Nous montrons également le

parametre de maille (a) de ZnO.
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Figure IV.7 : Variation du gap en fonction du paramétre de maille
des nitrures 111-V et oxyde II-VI : ZnO [2].

Comme représentés sur cette figure, nous remarquons que le paramétre de maille
(a) de ZnO peut accorder de maille aux alliages ternaire In,Ga;«N et In,Al;xN pour

une composition d’alliage x en Indium (In).

Nous avons supposé sur cette figure que le désaccord de maille est isotrope, c’est-a-

dire ne change pas des propriétés le long des axes c et a de la structure Wirtzite.

Mais en faite, la figure IV.7 est plus compliqué car le désaccord de maille est

fortement anisotrope, qui induit une contrainte a I'interface [6].

Thése de Doctorat de Mr. A. DJELAL Sous la direction de : Pr. A. KADRI et Dr. B. GIL DR-CNRS
Ecole Doctorale Nanosciences des Matériaux, Nanotechnologies & Nano-métrologie 2014
Département de Physique, Faculté des Sciences Exactes et Appliquées, Université d'Oran



These de Doctorat : Etude de Nanostructures de Matériaux Mixtes OxydeslI-VI-NitrureslI1-V Applications Nano-optoélectroniques
Chapitre IV Etude des hétéro-structures mixtes In,Ga;.,N/ZnO 84

De plus, il est nécessaire d’ajouté le champ électrique interne [7,8] qui produit par la
polarisation piézoélectrique Pp, qu’elle-méme relie a la contrainte a l'interface, c’est-

a-dire la contrainte de désaccord de maille.

Alors pour levée la complexité de ce probleme, on peut diminue les effets de
polarisation en choisissant 'orientation des hétéro-structures le long de la direction

du plan non polaire A.

Sur la figure IV.8 nous montrons, les variations des contraintes du désaccord de
maille (Aa/a) et (Ac/c) des hétéro-structures InyGa;«N/ZnO et InAl;xN/ZnO en
fonction de la composition d’alliage x(In) [2], avec les résultats expérimentaux

reportés par Wu et al., pour des compositions x(In) = 9.3%, 11.9% et 16.8% [6].

Pour I'hétéro-structure In,Ga;xN/ZnO, nous avons utilisé les relations suivantes :

(In,Gay_,N) (zno)
Aa a —a
—= — (IvV.1)
a a( nx al—x )
(In,Ga,_,N) _ (znO)
Ac C —-C
—= — (IV.2)
c C( n,Ga, ,N)
Et pour I'hétéro-structure In Al «N/ZnO, nous avons utilisé les relations :
(In, Al N) (zZnO)
Aa 4 —a
—= — (IV.3)
a a( Ny 17><N)
(In Al N) (Zn0)
Ac C —C
—= — (IV.4)
C C( nx 1-x )
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Figure IV.8 : Variation de la contrainte (Aa/a) et (Ac/c)
de I'hétéro-structure In,Ga; «N/ZnO en fonction x(In) [2].
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Figure IV.9 : Variation de la contrainte (Aa/a) et (Ac/c)
de I’hétéro-structure In,Al; «N/ZnO en fonction x(In) [2].
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Comme nous pouvons remarquer sur les figures IV.8 et 1V.9, les variations (Aa/a)
sont différentes de ceux (Ac/c) dans les deux hétéro-structures, en utilisant
I'anisotropie du désaccord de maille est ces effets devient trés fortes dans les hétéro-

structures InyGa;xN/ZnO que dans les hétéro-structures In,Al; xN/ZnO.

Puisque on s’intéresse aux faibles compositions d’alliages d’Indium x(In)< 35%, nos
hétéro-structures In,Ga;«N/ZnO et InAl;«xN/ZnO peuvent étre construites avec un
bon accord de maille avec les substrats de ZnO le long de la direction A. Cependant,
a cause de l'anisotropie, il existe toujours une contrainte résiduelle le long de la

direction C.

1) L’hétéro-structure InGa;xN/ZnO est accordé de maille le long de la direction A
pour x(In)= 17% (figure 1V.8), mais elle est toujours sous compression le long de
I'axe C avec une contrainte résiduel Ac/c= 0.41%.

2) L’hétéro-structure In,Al;.xN/ZnO est accordé de maille le long de la direction A
pour x(In)= 32% (figure 1V.9), mais elle est également sous compression le long
de l'axe C avec une contrainte résiduel Ac/c= 0.16%.

Comme nous avons vu, notre but est de concevoir des hétéro-structures a puits
guantique pour des Lasers a transition directe ou InyGa;.xN joue le réle d’un puits

guantique.

Donc d’apreés nos résultats, deux types des hétéro-structures Lasers peuvent étre

congus :

1. La premiére c’est I'hétéro-structure InyGaixN/InyGaiyN/ZnO, avec la barriere
InyGaiyN est accordé de maille avec ZnO pour y(In)= 17%, et la composition
d’alliage d’Indium dans le puits InsGaixN variée dans la région 17% < x(In) < 35%.

Le puits quantiqgues InGa;«N doit étre toujours sous compression car les
compositions x(In) dans le puits est supérieurs a ceux de la barriere y(In). Cette

compression augmente avec 'augmentation de la composition x(In).
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Figure 1V.10: Hétéro-structure In,Ga; «N / InyGay.,N / ZnO [2].

2. La deuxieme c’est I'hétéro-structure InyGa;«N/InAl;xN/ZnO, avec la barriere
InyAl;.«N est accordé de maille avec ZnO pour x(In)= 32%. Dans ce cas, la
composition d’alliage x(In) dans le puits quantique InsGa;xN, peut variée dans une

large région de composition entre 0% < x(In) < 35%.

Comme conséquence ces hétéro-structures sont plus souple que la premiére, car
on peut fixer la composition d’alliage des puits quantique x(In) <35%

indépendamment de la composition d’alliage des barriéres In,Al; «N.
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Figure IV.11 : Hétéro-structure In,Ga; N / In,Al; ;N / ZnO [2].

En particulier, I'hétéro-structure InGa;xN/InAl;«N/ZnO donnent une possibilité

intéressante de concevoir des hétéro-structures de trés bon accorde de maille.

D’aprés cette hétéro-structure nous obtenons une situation trés intéressante ou le

puits quantique InyGa;.xN peut étre congu par plusieurs types de contrainte :

1) Pour x(In) = 17%, le puits quantique InyGa;.xN est accordé de maille avec

I’hétéro-structure Ing.32Alp.6sN/ZNn0O.

2) Pour 0% < x(In) < 17%, le puits quantique InyGa;.xN est sous tension avec

I’hétéro-structure Ing.3>Alg 6sN/ZNnO.

3) Pour 17% < x(In) <35%, le puits quantigues InyGa;xN est sous

compression avec I’hétéro-structure Ing 32Al0.6sN/ZNO.
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Sur la figure 1V.12 suivante, nous montrons les effets de la contrainte de désaccord

de maille sur une hétéro-structure a puits quantique de type I.

E —_— —
E
A E
EgZ Egl Eg3 I

Y HH ------ LH

| H HH
______ LH —
(a) (b) (c)

Figure 1V.12 : Puits quantiques de type I,
(a) : Sous compression, (b) : Non contraint, (c) : Sous tension.

Nous avons montré sur la figure IV.9(b) un simple puits quantique de type | non
contraint, et sur la figure 1V.9(a) un puits quantique sous compression ou Nnous
remarquons une augmentation du gap et un éclatement entre les niveaux des sous
band de trous (HH) et (LH).

Sur la figure 1V.8(c) un puits quantique sous tension ou la valeur du gap diminue

ainsi nous remarquons un déplacement la sous bands des trous léger.
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Maintenant, nous concentrons sur deux cas trés intéressants pour les applications

optoélectroniques comme représenté sur la figure 1V.13 :

1. Cas de l'accord de maille, c’est I'hétéro-structure a puits quantique de type |
INg 17Gag saN / |n0.32A|0,58N [ ZnO.

2. Cas d’'une contrainte sous compression, c’est I'hétéro-structure a puits

guantique de type | Ing30Gag.70N / Ing.17Gag.gsN / ZnO.

La composition d’alliage du puits quantique InsGa;xN est fixée a la plus
grande valeur possible a x(In)=30%, en raison de la dégradation de la qualité

de nos Lasers.

INo.32Al0.6sN INo.32Al0.6sN Ino.17Gap gsN INg.17GaggsN
AEC AEC
A A
| I
| I
| I
1 |
ZnO Ino.17Gap.gsN ZnO INg.30Gag 70N
| I
| I
v ¥
AEy AE
(@) (b)

Figure IV.13 : Hétéro-structure Lasers a puits quantiques de type | [2]:
(@) : Ing17GaggsN / Ing 32Alg 6sN / ZNO
(b) : INg30Gap 70N / Ing 17GaggsN / ZnO
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5. Etude des effets de polarisation :

Puisque nos deux hétéro-structures a puits quantique Ing17Gag gsN/INg 32Alp 6sN/ZNO
et les hétéro-structures Ing30Gag 70N/INg17GagssN/ZnO sont caractérisée par une
structure hexagonale de type Wdrtzite, donc en ne peut pas négliger les effets de

polarisation (spontanée et piézoélectriques) dans ces hétéro-structures.

Cette polarisation fait apparaitre le champ électrique interne E, d’ou l'apparition de
'effet Starck quantique confiné qui provoque toutes une série des effets néfastes
dans nos structures Lasers (Chapitre 1).

Sur la figure IV.14 ci-dessous, nous montrons la variation de la longueur d’'onde
A(um) de [I'hétéro-structure Ing3GapsN/ZnO en fonction de la largeur du puits

guantique Lz, avec et sans polarisation.

InU_BGaMNIZnO

Lamda (pm)

—— Sans polarisation
— Avec polarisation

T T T T T T T T T
20 40 60 80 100

Lz(A°)

Figure IV.14 : Longueur d’onde Iny 3Gag 7N/ZnO, en fonction
de largeur du puits Lz, avec et sans polarisation.
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D’aprés cette figure, nous constatons que plus on augmente la largeur du puits

guantique Ly est plus la longueur d’'onde augmente.

Nous constatons également que la variation de la longueur d’'onde A augmente avec

la polarisation.

Dans notre étude, une des raisons que nous avons choisit 'oxyde de Zinc ZnO est
de s’affranchir la polarisation, est donc le champ électrique interne E entre les

couches.

Pour cela, en choisissant la croissance des couches épitaxies nitrures IlI-V InsGa;xN
ou InAl; 4N selon I'axe non polaire c’est I'axe A au lieu de I'axe de croissance polaire

C, comme le montre la figure 1V.15 suivante.

P

Plan C (0001)
- ]

L
|

N

Plan A (1120) , [

|
| /“‘\\

x---_--_-_‘_-_-_'—-—-

Plan M (1100)

Figure IV.15 : Plans polaire et non polaire de la structure Wirtzite
(D’apres référence [9,10]).

Sur cette figure, nous remarquons que les deux plans non polaires A (1120) et M

(1100) sont perpendiculaire au plan polaire C.
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6. Conclusion :

Dans ce chapitre, nous avons étudié les hétéro-structures a puits quantique a grands

gap nitrures 1l1-V sur oxydes II-VI orientées le long de I'axe non polaire A (1120).

Nos résultats montrent que deux types des hétéro-structures Lasers a puits

guantique de type | peuvent étre congus :

1. Hetéro-structure In,GaixN/InyGa;.yN/ZnO, avec la barriere InyGa;. N est accordé
de maille avec ZnO pour y(In)= 17%, et la composition d’alliage d’Indium dans le

puits InGa;«N variée dans la région 17% < x(In) < 35%.

Le puits quantigues InyGa;«xN est sous compression, cette compression augmente

avec l'augmentation de la composition x(In).

2. Hétéro-structure In,Gai«xN/InyAl; xN/ZnO, avec la barriére In,Al;«N est accordé de
maille avec ZnO pour x(In)= 32%. Dans ce cas, la composition x(In) dans le puits

InxGaixN, peut variée dans une large région de composition entre 0%<x(In)<35%.

Cette hétéro-structure est accordé de maille pour x(In)=17%, pour des
compositions x(In)<15% le puits quantigue est sous tension, et pour

20%<x(In)<35% le puits quantique est sous compression.

Finalement, nous avons concentré sur deux hétéro-structures Lasers a puits

guantique InyGa;«N trés intéressants :

1. Hétéro-structure Lasers a puits quantique sous compression
INg.30Gap.70N/Ing 17Gap gsN/Zn0O. La composition d’alliage du puits InsGa;.xN est

fixée a la plus grande valeur possible a x(In)=30%, en raison de la

dégradation de la qualité de nos Lasers.

2. Hétéro-structure Lasers a puits quantique de bon accord de maille
INg.17Ga0.83N/1Ng 32Al0 6sN/ZNO.
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1. Introduction :

Dans ce dernier chapitre, nous procédons a une étude d’optimisation de nos hétéro-

structures Lasers de type | a base des matériaux mixtes In,Ga;.xN/ZnO.

Premiérement, nous calculons la longueur d’'onde de ces hétéro-structures Lasers

hybrides a puits quantique InyGa;xN/Ing 17Gag g3N/ZnO et InyGa.xN/Ing 32Al0 6sN/ZNO.

Ensuite, nous calculons les deux parametres principaux de nos hétéro-structures

Lasers :

» Gain optique Lasers,

> Densité de courant de seuil Lasers,
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2. Structures Lasers In,Ga;«N/ZnO :
Dans cette partie nous montrons nos résultats de calcul de la longueur d’'onde des
hétéro-structures Lasers hybrides a puits quantique InGai«N / Ing32AlpesN / ZnO, et

InxGal_xN / |no.17Gao.83N [ ZnO.

La longueur d’'onde d’émission d’'un Laser est donnée par la relation suivante:

1.24
A =—"—(um) (V.1)
Etr
Ou, - Eg c’estI'’énergie du gap de I'alliage ternaire.

- Ecn, Cest le niveau d’énergie quantique du confinement en bande de
conduction, calculé par la résolution d’'une seule bande de I'équation de

Schrédinger en utilisant les énergies des masses effective [2].

- Evn, Cest le niveau d’énergie quantique du confinement en bande de
valence, calculé par le formalisme k.P pour un puits quantique contraint
incluses le couplage entre les bandes de trous lourds, trous légers et

spin-orbite [2].

Nos résultats sont montrées sur les figures suivantes, ou chaque des deux hétéro-

structures a puits quantiqgue InyGay«xN ont des caractéristiques spécifiques :
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1. Cas de I’hétéro-structure In,GaixN / Ing17GaggsN / ZnO :

Sur la figure V.1 suivante, nous montrons la variation de la longueur d’onde de
I'hétéro-structure a puits quantique sous compression InyGa;xN/Ing 17Gag gsN/ZnO en

fonction de la composition x(In) entre 20% et 35%, pour la largeur du puits L, = 30A.

056 T I T I T I T I T I T I T I L] I L] I T
ves] InGa NiIn_ Ga_N/zZnoO i
05 Lz=30 A® |

-é—- | |

=1

— 0.50 4 -

[

o

e

S 048 /. 4
046 < n -
0.44 — T T T T T T 1T T T T T " 1T 1

18 20 22 24 26 28 30 32 34 36 38

Composition d’Indium (%)

Figure V.1 : Variation de la longueur d’onde In,Ga; 4N/Ing 17Gag gsN/ZnO
en fonction de x(In), pour L, = 30A.

Nous remarquons d’aprés cette figure, que le domaine d’émission accessible de ces
hétéro-structures a puits quantique sous compression InyGaixN/Ing17GaggsN/ZnO
allant de A=0.46um “c’est le bleu du spectre visible” a A=0.54um “le vert du spectre
visible”, et cela en fonction de la composition d’alliage du puits InsGa;«N : 20% <

x(In) < 35%.

Nous remarquons que plus on augmente la composition d’alliage x(In) plus on va

vert le vert du spectre visible.
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L’hétéro-structure mixte a puits quantique sous compression
Ino.30Gap 70N/Ing 17Gap s3N/ZnO est caractérisé par une transition optique directe avec

une longueur d’'onde de A= 0.526um (figure V.2 suivante).

Comme nous avons dit dans le chapitre 1V, la composition d’alliage du puits
qguantique In,Ga;«N est fixée a la plus grande valeur possible a x(In)=30%, en raison

de la dégradation de la qualité des couches Lasers.

Cette hétéro-structure est caractérisée par un forts confinement en bande de
conduction égale a AEc = 400meV, par contre le confinement en bande de valence

est trés faibles de I'ordre de AEy = 70meV.

INg.17GaggsN INno.17Gag esN

AEc = 400meV

|

| A= 0.526 um
| }

]

ZnO INo.30Gag 70N

|

|

I

AEy = 70 meV

Figure V.2: Hétéro-structure Lasers a puits quantique
sous compression Ing 30Gag 70N / 1ng 17Gag gaN / ZnO [1].

Cette résultats n’est pas trés bon pour un Laser qui fonction a la température

ambiante a cause de la possibilité de fuite thermique des porteurs.
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2. Cas de I’hétéro-structure InyGai1xN / Ing32AlgesN / ZnO :

Sur la figure V.3 suivante, nous montrons la variation de la longueur d’onde de
I'hétéro-structure a puits quantique InGa;xN/Ing32Alp6sN/ZNO en fonction de la

composition d’alliage x en Indium, pour une largeur du puits L, = 30A.

Cette hétéro-structure est accordé de maille pour x(In)=17%, pour des compositions
x(In) <15% le puits quantique InyGaixN est sous tension, et pour 20%< x(In) <35% le

puits quantique est sous compression.

056 4= T T T T T T T T T T T T T
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0524 4
Lz=30 A° ]

0.50 4
048+
048 -

044 -

Lamda (um)

042+

0404

0384
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Figure V.3 : Variation de la longueur d’onde In,Ga; 4yN/Ing 32Alg 6sN/ZNO
en fonction de x(In), pour L, = 30A.

Nous remarguons, que le domaine d’émission accessible de ces hétéro-structures a
puits quantique InyGa;xN/Ing32AlpssN/ZNO allant de A= 0.38um correspond au

proche UV a A= 0.54um c’est le vert du spectre visible.
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Nous remarquons également que plus on augmente la composition d’alliage plus on

va vert le vert du spectre visible.

L’hétéro-structure a  puits quantique de bon accord de maille
Ing.17Gap 83N/INg 32Alp 6sN/ZNO est caractérisé par une transition optique directe avec

une longueur d’'onde A= 0.442um (figure V.4 suivante).

Cette hétéro-structure est caractérisée également par un tres forts confinement des
band-offsets en bande de conduction AEc=500meV, et en bande de valence
AEy=438meV.

INg.32Al0.6sN INg.32Al0.6sN

AEc =500 meV
|
: A= 0.442 um
|

~

ZnO Ino.17Gag esN

|

|

1
AEy =438 meV

Figure V.4: Hétéro-structure Lasers a puits quantique

de bon accord de maille Ing17GaggsN / INg 32AlgesN / ZnO [1].
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3. Effets de la polarisation sur les structures In,Ga; xN/ZnO :

Dans cette partie, nous montrons nos résultats du calculs des effets de la
polarisation sur les hétéro-structures mixtes In,Ga;«N/ZnO. Nous montrons l'effets
du champ électrique interne sur le gain optique Laser et la densité de courant de

seuil Laser de ces hétéro-structures mixtes.

La figure V.5 montre la variation du gain optique Laser de I'hnétéro-structure mixtes

Ing.3Gap 7N/ZnO en fonction de I'énergie, pour différentes injections en porteurs N.
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200 e —ua—N15
' LI = N20 |
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Figure V.5 : Gain optique Laser Ing3Gap 7N/ZnO en fonction de I'énergie,
pour différentes injections de porteurs N.

Nos résultats de culcul du gain Laser montrent, que plus on augmente I'injections de

porteurs N est plus le gain Laser augmente.

La valeur maximale du gain Laser est autour de 350 cm™ pour N = 20x10* cm,
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Nous remarquons également que I'’énergie du pic du gain Laser augmente avec

'augmentation de I'injections de porteurs.

Sur la figure V.6, nous montrons la variation du gain optique Laser de I'hétéro-
structure mixtes Ing3Gag;N/ZnO en fonction de I'énergie, avec et sans champ

électrique interne.

400 . , . , . , . , .

300 - InO_BGaO_TNIZnO
200
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Figure V.6 : Gain Laser Ing3Gag 7N/ZnO en fonction de I'énergie,

avec et sans champ électrique interne.

Nous remarquons que la valeur maximale du gain Laser de I'’hétéro-structure sans
champ électrique interne est de I'ordre de 350 cm™. Cette valeur diminue & 270cm™

avec le champ électrique interne.

Nous remarquons clairement que I'énergie du pic du gain Laser dimune également

avec le champ électrique.
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La figure V.7 ci-dessous, nous montrons la variation du gain maximal de I'hétéro-
structure mixtes Ing 3Gag 7N/ZnO en fonction de I'injection de porteurs N, avec et sans

champ électrique interne.
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Figure V.7 : Gain max Ing 3Gao7N/ZnO en fonction de l'injection de porteurs,

avec et sans champ électrique interne.

Sur cette figure, nous remarquons que le gain maximal de I'hétéro-structure
Ing.3Gap 7N/ZnO avec et sans champ électrigue, augmente de maniere linéaire des

que le seuil de transparence est franchi.

Nous remarquons également que ce gain max diminue avec le champ électrique

interne.
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Sur la figure V.8, nous reportons la variation de la densité de courant de seuil Laser
de I'hétéro-structure mixtes Ing3Gag7N/ZnO en fonction de l'inverse de la largeur de
la cavité du Laser 1/D, pour une largeur du puits L;=4nm et une température
T=300K.
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Figure V.8 : Densité de courant de seuil Ing 3Gao 7N/ZnO en fonction de l'inverse de
la largeur de la cavité du Laser, avec et sans champ électrique interne.

Nos résultats montrent que lorsqu’on augmente la largeur de la cavité du Laser, 1/D

diminue et la densité de courant de seuil Laser diminue également.

Nous remarquons clairement que cette densité de courant de seuil augmente avec le

champ électrique interne.

La densité de courant de seuil de I'hétéro-structure Ing3Gag7N/ZnO sans champ
électrigue interne diminue légerement, par contre cette densité diminue rapidement

avec le champ.
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4. Calcul du gain Laser In,Ga; «N/ZnO :

Sur la figure V.9, nous montrons la variation du gain maximal de I'hétéro-structure
hybride & puits quantique InyGai.xN/Ing 32Alp6sN/ZnO en fonction de linjection de

porteurs pour différentes compositions dans le puits 5%< x(In) <35%.
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Figure V.9 : Gain max In,Ga;«\N/Ing 32Aly 6sN/ZnO en fonction de l'injection

de porteurs, pour différentes compositions d’alliage x(In).

Pour des compositions d’alliages x(In) <15% le puits quantique InyGa;.xN est sous

tension, et pour entre 20% < x(In) < 35% le puits est sous compression.
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Nous remarquons que le gain maximal pour les deux types de contrainte augmente

rapidement et linéairement dés que le seuil de transparence est franchi.

Nous remarquons également que le gain maximal de I'hétéro-structure a puits
quantique sous tension augmente avec I'augmentation de la composition d’alliage en
Indium de 5% a 15%.

Par contre, nous remarquons que le gain maximal de I'hétéro-structure a puits
quantique sous compression augmente avec la diminution de la composition d’alliage
x(In)= 35% a 20%.

Nos calculs du gain optique Lasers ont été effectués pour nos hétéro-structures
hybrides pour une température de T=77K, et pour la méme largeur du puits
quantique Lz= 50A [3,2], en utilisant le model non parabolique de la structure
Wirtzite.

Sur la figure V.10, nous montrons le gain optique de I'hétéro-structure a puits
quantique de bon accord de maille Ing17Gag.ssN/INg32Al06sN/ZNO en fonction de
I'énergie, pour deux injections de porteurs N = 4x10* cm™ et N = 8x10*® cm™, et pour
T=77K et L= 50A.
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Figure V.10: Gain Laser de I'hétéro-structure Ing 17Gag g3N/INg 3,Alp 6sN/ZNO,

pour 2 différentes injections de porteurs [1].

Sur la figure V.11 ci-dessous, nous montrons le gain optique pour les mémes
injections de porteurs N= 4x10'® cm™ et pour N= 8x10'® cm™ de I'hétéro-structure a

puits quantique sous compression Ing 30Gag 70N/INg.17Gap g3N/Zn0O.
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Figure V.11: Gain Laser de I'hétéro-structure Ing 30Gag 70N/Ing 17Gag ¢sN/Zn0O,

pour 2 différentes injections de porteurs [1].

Pour ces deux hétéro-structures a puits quantiqgue, le gain Laser montre un

comportement similaire.

La valeur maximale du gain Laser est autour de 530 cm™, et I'effet d’injection de

porteurs est presque le méme.

La seule légere différence est la longueur d’'onde dont le quelle le gain Laser est

produit.
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L’hétéro-structure a puits quantiques Ing.30Gag 70N/INg.17GangsN/ZnO présente deux

types de problémes qui sont inhérents a ce type :
1. La contrainte compressive du puits quantique Ing30Gag 70N,
2. Le faible confinement de trous en bande de valence AEy.
Pour augmenté le gain optique Laser, deux méthodes peuvent étre utilisées :
1. Hétéro-structures Lasers In,GaixN/InyGai;yN/ZnO a puits quantique
triangulaire, une étude similaire sur les diodes émettrices de la lumiére ont été

effectuée par S.H. Park et al. [4], avec amélioration du gain optique.

2. Ou hétéro-structure Lasers InyGa;xN/In Al «xN/ZnO a puits quantique In,Ga;.

«N sous tension.

Cette hétéro-structure donne une amélioration significative d’'une part pour le

gain Laser, et d’autre part pour la densité de courant de seuil Laser.

5. Calcul de la densité de courant Laser In,Ga;.,N/ZnO :

Dans cette partie nous montrons nos résultats de calculs de la densité de courant de

seuil Laser.

Sur la figure V.12 suivante, nous montrons la variation de la densité de courant de
seuil Laser de I'hétéro-structure a puits quantique InyGai«N/INg32Alo.6sN/ZNO en
fonction de linverse de la largeur de la cavité du Laser 1/D, pour différentes

compositions d’alliage en Indium entre 5% et 35%.
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Cette hétéro-structure est accordé de maille pour x(In)=17%, pour des compositions
x(In) <15% le puits quantique InyGaixN est sous tension, et pour 20%< x(In) <35% le
puits quantique est sous compression.
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Figure V.12 : Densité de courant de seuil Laser In,Ga;.N/Ing 3,Alg 6sN/ZNO

en fonction de linverse de la largeur de la cavité du Laser, pour différentes x(In).

D’aprés cette figure nous remarquons pour les deux types de contrainte de I'hétéro-
structure que lorsqu’on augmente la largeur de la cavité du Laser, donc 1/D diminue

et la densité de courant de seuil Laser diminue légérement.

De plus nous remarquons le courant de seuil Laser pour I'hétéro-structure a puits
quantique sous compression x(In)> 20%, est de I'ordre de 1.6 kA/cm?.
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Par contre ce courant de seuil est de I'ordre de 600 a 700A/cm? pour I'hétéro-

structure a puits quantique sous tension x(In) < 15%.

6. Conclusion:

Dans ce chapitre, nous avons procédé a une étude d’optimisation de nos hétéro-
structures Lasers a puits quantigue de type | a base de matériaux mixtes
In0,17Ga0_83N/Ino,ngIo_GgN/ZnO et |n0.30Ga().70N/|n0_17Gaolg3N/ZnO.

Nous avons calculé pour ces deux hétéro-structures deux parameétres principaux de

nos Lasers, le gain optique Laser et la densité de courant de seuil Laser.

Nos résultats de calculs montrent que ces deux hétéro-structures ont des

caractéristiques spécifiques :

1. L’hétéro-structure a puits guantique sous compression
INg.30Gan.70N/Ing 17Gag g3N/ZnO est caractérisé par une transition optique directe

avec une longueur d’'onde de A = 0.526um.

Cette hétéro-structure est caractérisée par un forts confinement en bande de
conduction AEc = 400meV, par contre le confinement en bande de valence est

trés faibles de I'ordre de AEy = 70meV.

2. L’hétéro-structure a puits quantique de bon accord de maille
Ing.17Gap g3N/Ing 32Alp 6sN/ZNO est caractérisé par une transition optique directe

avec une longueur d’'onde de A = 0.442um.

Cette hétéro-structures est caractérisée également par un tres forts confinement
des band-offsets en bande de conduction AEc = 500meV, et en bande de

valence AE, = 438meV.
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Le gain Laser pour ces deux hétéro-structures montre un comportement similaire. La
valeur maximale du gain Laser est autour de 530 cm™, et l'effet d’injection de

porteurs est presque le méme.
La seule Iégére différence est la longueur d’onde dont le quelle le gain est produit.

De plus, nos résultats de courant de seuil Laser pour I'’hétéro-structure a puits
quantique InyGa;xN/Ing 32Alp 6sN/ZNO est de I'ordre de 1.6 kA/cm? pour le cas d’'une
contrainte compressive x(In)>20%, et de 600 & 700 A/cm? pour le cas d’une

contrainte détendue x(In) < 15%.

Clicours.COM
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1. Introduction :

Dans cette partie de travail, nous nous intéressons aux matériaux alliages semi-
conducteurs nitrures de Gallium et d’Indium In,Ga;«N. Cet alliage est un matériau
ternaire IlI-V, composé des deux binaires; le nitrure de Gallium GaN et le nitrure
d’Indium InN. Nous procédons dans ce qui suit a une étude approfondie de leurs

propriétés.

Nous commencons premiérement par les propriétés des binaires GaN, InN ensuite

nous passons a leurs alliages ternaires InyGaj«N.

Dans la derniére partie nous étudions les propriétés de I'hétéro-structure a puits
guantique InyGa;xN/GaN dans la phase Wirtzite. Ainsi les effets de contrainte et les

effets de polarisation.
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2. Propriétés du composé binaire GaN :

Le semi-conducteur composé binaire GaN cristallise naturellement dans la structure
hexagonale de type Wirtzite [1]. | peut également cristalliser dans la structure

cubique de type Zinc-Blende [1].

Sur la figure 1 nous montrons la structure Wirtzite du GaN avec les parametres de

maille a et ¢ qui la caractérisent.

Figure 1 : Structure Wiirtzite du GaN (D’aprés référence [1]).

La structure Wartzite du nitrure de Gallium (GaN) formée par deux sous-réseaux
hexagonaux compacts : I'un est composé par I’Azote (N) et I'autre est composé par le

Gallium (Ga) pour former GaN.

Dans le tableau 1 nous reportons, les principaux parameétres du composé binaire

GaN dans la phase Wrtzite.
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Tableau 1 : Principaux paramétres du composé nitrure 111-V GaN Wirtzite.

Paramétres GaN
a 3.1896 2
Paramétres de mailles & 300K A
C 5.1855 @
Rapport c/a 1.626 2
Paramétre interne u 0.377°
Gap a 0K 351°¢
Gap a 300K Eg ev 3.43°
. . a meV/K 0.909 ¢
Coefficients de Varshni B K 830 ©
Champ cristallin Ach meV 10 ¢
Interaction spin-orbitale Aso meV 17 ¢
Affinité électronique ey ev 4.1¢
Il 0.20 ¢
m*
1 0.20 ¢
Il 1.1°
M*hn
1 1.6°¢
Masses effectives Mo
Il 1.1°
m*h
1 0.15 9
Il 0.15"
M*cH
1 1.1°9
I 8.9¢
- 2 . . €o
Constantes diélectriques : 1 95
statiques et a hautes /l 535 ¢
fréquences '
Ex )
1 5.35'
Indice de réfraction n 2.85"
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Ces deux sous-réseaux sont décalés avec une longueur dite u c’est la liaison entre
les deux types atomes Ga-N. Dans la structure Wirtzite idéale, la longueur de cette

liaison ést Uigsaie = ¥8 = 0.375 et le rapport (c/a)issa = (8/3)Y% = 1.633 [2].

Sur la figure 2 nous montrons la 1% zone de Brillouin de la structure Wiirtzite.

)k
T
1 I
I I
I I
| I
L4 Sy H
i A R L
| P
|
L.'
TR r 8 S k\_.
. e f,” \ K i
- / < T’
- 2‘ AY
//( ;r M \\\
s ;1

Figure 2 : Premiére zone de Brillouin de la structure Wrtzite

(D’aprés référence [1]).

Sur la figure 3, nous montrons la structure de bande de GaN Wdrtzite, calculée par la

méthode semi-empirique du pseudo-potentiel [3].
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Figure 3 : Structure de bande théorique du GaN Wdirtzite,
par la méthode pseudo-potentie/ (D’aprés la référence [3]).

Ainsi, GaN est un semi-conducteur a grand gap direct au point I' (k=0). Ce gap
théorique apparait de I'ordre de ~3.4 eV, en bon accord avec la valeur expérimentale

de ce gap qui est égale 3.43eV [4].

Les variations du gap de GaN ainsi que l'interaction spin-orbite Asp en fonction de la

température (T) sont données par la relation de Varshni [5] :

E9(T)=E(0) 1", @
T?
Ao = 2500~ @
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Ou, a et B sont les coefficients de Varshni (voir tableau 1).

Ces deux variations sont représentées sur la figure 4 suivante.

Eg, A, (eV)

L e IS E e e e S S S S e B e S B I e
0 25 50 75 100 125 150 175 200 225 250 275 300

T(K)

Figure 4 : Variations de la bande interdite et l'interaction spin-orbite
en fonction de température selon les équations 1.1 et 1.2 [5].

Comme nous pouvons remarquer sur cette figure le gap Eg ainsi que l'interaction

spin-orbite Aso diminuent de maniére non linéaire lorsque la température augmente.

3. Propriétés du composeé binaire InN :

Comme pour le GaN, le semi-conducteur composé binaire nitrure d’Indium InN

cristallise naturellement dans la structure Wirtzite [1], comme le montre la figure 1.

La structure Wartzite de I'lnN formée par deux sous-réseaux hexagonaux compacts :
I'un est composé par I'atome d’Azote (N) et I'autre est composé par 'atome d’'Indium

(In) pour former InN.
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Le composeé binaire InN peut également cristalliser dans la structure Zinc-Blende [1].
Nous montrons dans le tableau 2, les principaux paramétres du composé binaire InN

dans la phase Wiirtzite.

Tableau 2 : Principaux paramétres du composé nitrure 111-V InN Wrtzite.

Parameétres InN
a 3.5365°
Parameétres de mailles a 300K A
c 5.7039 2
Rapport c/a 1.6132
Paramétre interne u 0.379°
Gap a 0K 0.69 ¢
Gap a 300K Eg ev 0.64°
. . a meV/K 0.414 ¢
Coefficients de Varshni B K 454 °
Champ cristallin Ach meV 40 ¢
Interaction spin-orbitale Aso meV 5d
Affinité électronique ey eV 58°
Il 0.1
m*e ;
1 0.1
Il 1.35°
M*hn ;
. 1 1.41
Masses effectives Mo -
Il 1.35
M*in ;
1 0.11
Il 0.092 ©
Mm*ch ;
L 0.202
// 15°¢
Constantes diélectriques : € N 159
statiques et a hautes J/ 8.4°
fréequences €w N 8479
h
Indice de réfraction n 3

% V. Yu. Davydov, A. A. Klochikhin, V. V. Emtsev, D. A. Kurdyukov, S. V. lvanov, V. A. Vekshin, F.
Bechstedt, J. Furthmuller, J. Aderhold, J. Graul, A. V. Mudryi, H. Harima, A. Hashimoto, A. Yamamoto, and
E. E. Haller, Phys. stat. sol. (b) 234, N°3, 787-795 (2002).

® Ambacher O., Majewski J., Miskys C., Link A., Hermann M., Eickhoff M., Stutzmann M., Bernardini F.,
Fiorentini V., Tilak V., Schaff B. Eastman L.F., Journal of Physics: Condensed Matter 14, 3399-3434 (2002).

¢ J. Wu, W. Walukiewicz, W. Shan, K. M. Yu, J. W. Ager, S. X. Li, E. E. Haller, H. Lu, and W. J. Schaff, J.
Appl. Phys. 94, 4457 (2003).

Thése de Doctorat de Mr. A. DJELAL Sous la direction de : Pr. A. KADRI et Dr. B. GIL DR-CNRS
Ecole Doctorale Nanosciences des Matériaux, Nanotechnologies & Nano-métrologie 2014
Département de Physique, Faculté des Sciences Exactes et Appliquées, Université d'Oran




These de Doctorat : Etude de Nanostructures de Matériaux Mixtes OxydeslI-VI-NitrureslI1-V Applications Nano-optoélectroniques
Annexe | Propriétés des nitrures I11-V : GaN, InN et In,Ga; 4N 123

1. Vurgaftman and J. R. Meyer, J. Appl. Phys. 94, 3675 (2003).

¢ Wladek Walukiewicz, Kin M. Yu, Sonny X. Li, Rebecca E. Jones, Joel W. Ager Il1, Eugene E. Haller, Hai Lu,
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"Fritsch, D., Schmidt, H. and Grundmann, M. Physical Review B: Condensed Matter, 67, 235205 (2003).

9 H. Morkog et al., J. Appl. Phys. 76, 1363 (1994).
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Sur la figure 5 nous montrons la structure de bande du composé binaire InN dans la
phase Wirtzite, calculée par la méthode semi-empirique du pseudo-potentiel [3].

A
P4

E\:-_--_'----_.-_._.;._,t \/r.é—
X 1,3| 1
— 2
5 —
o 13 13
E -
2 I 4 5.6-
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Figure 5 : Structure de bande théorique de InN Wirtzite,
par la méthode pseudo-potentiel (D’aprés la référence [3]).

InNN apparait clairement comme un semi-conducteur a petit gap direct au point T'

(k=0), expérimentalement ce gap est égal a 0.64eV [6].

Comme pour le composé binaire GaN, nous montrons sur la figure 6 suivante la
variation de la bande interdite Eg et l'interaction spin-orbite Aso du InN en fonction de

la température.

Ces deux variations sont données par les relations (1) et (2).
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Figure 6 : Variation de la bande interdite et 'interaction spin-orbite
en fonction de température selon les équations (1.1) et (1.2) [5].

Nous remarquons sur cette figure, que les deux variations diminuent de maniére non

linéaire avec 'augmentation de la température.

4. Propriétés de I'alliage ternaire In,Ga; «N :

Sur la figure 7 nous montrons les variations des paramétres de maille a et ¢ en
fonction de la composition x en Indium dans l'alliage ternaire InGa;xN Wirtzite a
300K. Ces variations sont obtenue par interpolation linéaire entre les parameétres de
maille a et ¢ des composés binaires GaN et InN d’extrémité, conformément a

'approximation du cristal virtuel :

7.(mGa«N) :(1_X)_a(GaN)+X_a(|nN) 3)

C(InXGaHN) — (1_ X) . C(GaN) +X- C(InN) (4)
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Avec,

a=(1-x)3.155+3.504x A

e DFT-LDA d'apres réfé 7]:
apres reterence 1 ¢ - 1-x)5.145-+ 5.670x A

a=(1-x)3.162+3.501x A

e Pseudopotentiel d’aprés référence [8] : ¢ = (1— X)5.142 +5.669% A

e Expérimentale d'aprés référence [9] pour GaN et [10] pour InN:

a=(1—x)3.1896 +3.5365x A
¢ = (1-X)5.1855+5.7039x A

—m—c¢™°  =5145+0.525 x

DFT-LDA
(théo)

—c =5.142 + 0.527 x

PP

m ™" =51855+0.5184 x

a, c(A)

—A— ") =3 155 +0.349 x

DFT-LDA
(théo.)

——a =3.162 + 0.339 x

PP
A ™" =31896 +0.3469 x
28— T T T 71 T T T T T T T T T

00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10

X (In)

Figure 7 : Variations des paramétres de maille (a et c)
de l'alliage ternaire In,Ga, yN Wirtzite en fonction de x(In).

La variation de la bande interdite (Eg) de l'alliage ternaire InyGa;.xN varie entre
3.43eV dans GaN et 0.64eV dans InN.

Le gap expérimental de In,Ga; 4N varie de maniere trés non linéaire tel que montré

sur la figure 8.
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Cette variation peut étre approchée de deux manieres :

e En utilisant 'approximation du cristal virtuel, ou

e En utilisant une variation semi-empirique donnée par I'’équation suivante :

E{me M = (1-x)-EC™W 4+ x-E™ —x-(1-X)-b )

Avec, b est le coefficient de courbure, égale a 2.5 eV pour In,Ga; xN Wirtzite [5].

e DFT-LDA d’aprés référence [11] pour GaN
InN: Eg = (1—x)1.78+0.17x

et [12] pour

e Pseudopotentiel d’aprés référence [3] : Eg = (1—X)3.4+0.7X

eExpérimentale d’aprés référence [4] pour GaN et [6]
Eg = (1—x)3.43+0.64x

pour InN:

Sur la figure 8 nous montrons les variations de la bande interdite de I'alliage ternaire

InyGaixN Wirtzite en fonction de la composition x en Indium.

(théo.)

—a—Eg™) =1.78-1.61x ]
=3.4-27x .

(théo.)

EgPP
A Eg®™=343-279x
. —m—Eg®® =3493-5343x+25x" |

Energies (eV)

00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10
x (In)

Figure 8 : Variation du gap de l'alliage In,Ga; N Wrtzite,
en fonction de la composition x(In).
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Nous remarquons que la variation non linéaire diminue avec un trés fort bowing due

au désordre d’alliage qui augmente avec la composition x(In).
5. Propriétés de I’hétéro-structure In,Ga;.,N/GaN :

Afin de rappeler les différentes propriétés des semi-conducteurs nitrures IlI-V
binaires GaN, InN et leurs alliages ternaire In,Ga;xN dans la phase Wirtzite. Nous
passons maintenant aux propriétés des hétéro-structures bidimensionnelles a puits

guantiques InyGai; xN/GaN.

Pour cela le calcul des énergies du gap et I'affinité électroniques est trés importants
pour déterminé le type de I'hétéro-structure type | ou type Il, est donc le matériau qui

forme le puits quantiques et le matériau qui forme la barriere de potentiel.

Les résultats de nos calculs sont montrés sur la figure 9. Nous montrons l'affinité
électronique des binaires InN (ex'™=5.8eV) [13], GaN (ey°*=4.1eV) [14] et de
I'alliage ternaire InyGa;«xN (calculé par une interpolation linéaire entre les valeurs de

ces deux binaires). Nous avons également montrées (Eg + ey) du GaN et In,Ga;.xN.

8.0 ;
7.8 (Eg +ex )™ =7.53 (eV) -
7.6 .
7.4 .
7.2 4 + InGaN -
121 (Egren)™ V) ]
6.8 ]
6.6 ]
6.4 4
6.2 -] ey =5.8eV ]
6.0 -
5.8 3
5.6 .
5.4 J
5.2 J
5.0 3
48] 3
46 ]
4.4 ex’" =4.1eV
4.2 .
4.0 — 71T - 1 ' 1 ' T ' 1T T T T T T 1T T T 7

00 0402 03 04 05 06 07 08 09 10

x (In)

Energies (eV)

P

Figure 9 : Variations des énergies du gap et l'affinité électroniques
dans 'héetéro-structures In,Ga; xN/GaN Wirtzite.
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D’aprés nos résultats nous remarquons que :

InGaN GaN

ey >ey (6)

InGaN

(Eg +ex) "™ < (Eg +ex)*™" 7)
Donc nous pouvons conclure que I'hétéro-structure est de type I, ou la barriere de
potentiels est formée par le binaire GaN mais le puits quantique est formée par

I'alliage ternaire InyGaixN quelque soit la composition d’alliage x en Indium.

Alors sur la figure 10 suivante nous représentons I'hétéro-structure a simple puits

guantique InGa; xN/GaN Wdirtzite.

AE[‘_ E)

l

AE, ] : - L

HH
LH,

L. Lg

Figure 10 : Hétéro-structure a puits quantique In,Ga; \N/GaN Wirtzite.

Les deux couches GaN et InyGa; N qui forment I'hétéro-structure a puits quantique
InyGaixN/GaN sont différentes par leurs paramétres de mailles a et c, donc il existe
une contrainte a l'interface due aux désaccords de mailles Aa/a et Ac/c entre le puits

guantique et la barriere de potentiel.
1. Effets de contrainte :

Sur la figure 11, nous montrons la variation du désaccord de mailles de I'hétéro-
structure a puits quantique In,Ga;.xN/GaN, en fonction de x(In).
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Ces deux variations sont donnée par :

Aa a.(GaN) _ a.(InGaN) Ac C(GaN) _ C(InGaN)
—= et —= 8
a a‘(InGaN) C C(InGaN) ( )
0.04 —
: In Ga, N/GaN I :
0.02 D -
0.00 <g
1 g 1
Ngg
2002 o -
[0} AN
- 4 ~0 4
R= P e
©  -0.04 1 P '\:\. N
E \.\.\
o} 1 ~g @ 1
O . I\ \.
-0.06 » N .
- \. .\
- ‘ ‘ \. ~_ -
- Sm e
-0.08 - - e e ]
] % —e— Aclc T %
P —m— Aala Tm
-0.10 P ™~y
<247+

Figure 11 : Variation de Aa/a et Ac/c de I'hétéro-structure In,Ga;,N/GaN,
en fonction de x(In).

Comme nous pouvons remarquer sur la figure que le puits quantigue est sous
compression, la contrainte du désaccord de maille Aa/a est inférieure a (-2%) pour
des compositions x(In) < 18%, avec Ac/c = -1.8%.

Mais la contrainte du désaccord de maille Ac/c est inférieure a (-2%) pour des

compositions x(In) < 20%, avec Aa/a = -2.2%.

Ces deux variations deviennent plus fortes pour des compositions x(In) > 20%, due

aux désordres d’alliage dans ce matériau.

Donc on sera limité aux faibles compositions d’Indium x(In) < 18%, ce qui correspond

a Eg supérieur a 2.93 eV d’ou des longueurs d’ondes inférieurs a 420 nm.
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2. Effets de polarisation :

Ces hétéro-structures nitrures IlI-V a puits quantique InyGa;xN/GaN sont Wirtzite,
car les composées GaN, InN et In,Ga; 4N cristallisent dans la phase Wirtzite, donc

en ne peut pas négliger les effets de polarisation (spontanée et piézoélectriques).

La polarisation spontanée Ps, résulte de la nature non centro-symétriqgue de la
structure Wdrtzite, et la polarisation piézo-électrigue Pp, due a la structure

tétraédrique non relaxée.

Dans le tableau 3 nous reportons les valeurs théoriques utilisées pour calculer la

polarisation interne dans I'hétéro-structure Il1-V In,Ga;.xN/GaN Wrtzite.

Tableau 3 : Valeurs théoriques des binaires 1lI-V GaN et InN Wirtzite.

Valeurs théoriques (Wartzite) GaN InN
Polarisation spontanée -0.034 -0.042°
Constantes es1 | (Cb/m? | -0.34°¢ -0.41¢¢
piézoélectriques ess 0.67 bc 0.81 d:¢
Cis 103 ¢ 92°¢
Constantes d’élasticités (GPa)
Css 405 °© 224 ¢

@ Vurgaftman, |. and Meyer, J.R., Journal of Applied Physics, 94 (6), 3675-3696 (2003).

® Bernardini, F., Fiorentini, V., Vanderbilt, D., Physical Review B: Condensed Matter, 56, R10024
(1997).

¢ Zoroddu, A., Bernardini, F., Ruggerone, P., Fiorentini, V., Physical Review B: Condensed Matter, 64,
45208 (2001).

d Bykhovski, A., Gelmont, B., Shur, M., Applied Physics Letters, 63, 2243 (1993).

® A. E. Remanov, T. J. Baker, S. Nakamura, J. S. Speck, and (ERATO/JST UCSB Group), J. Appl.
Phys. 100, 023522 (2006).

D’apres ces valeurs, nous avons calculé la polarisation spontanée de lalliage

ternaire InyGa;«N suivant l'interpolation linéaire entre les valeurs du GaN et InN :

PS(pInXGaHN) =-0.034-0.008 x (Cb/ mz) (©)

Nous avons aussi calculé la différence des polarisations spontanées entre GaN et
|nxGa1.XN.

PN _pineat) — 0,008 x (Cb/m?) (10)

Thése de Doctorat de Mr. A. DJELAL Sous la direction de : Pr. A. KADRI et Dr. B. GIL DR-CNRS
Ecole Doctorale Nanosciences des Matériaux, Nanotechnologies & Nano-métrologie 2014
Département de Physique, Faculté des Sciences Exactes et Appliquées, Université d'Oran



These de Doctorat : Etude de Nanostructures de Matériaux Mixtes OxydeslI-VI-NitrureslI1-V Applications Nano-optoélectroniques
Annexe | Propriétés des nitrures I11-V : GaN, InN et In,Ga; 4N 131

C’est on tient compte le désaccord de maille entre le puits et la barriere, plus les
constantes d’élasticités et les coefficients piézoélectriques du GaN (tableau 3), on

obtient la valeur de la polarisation piézoélectrique du GaN suivant cette relation :

a(GaN) _ a(InGaN) C13

(GaN) __
sz =2 5 (INGaN) €31 — €43 C33 (11)

Avec : a®®™ = 3.1896 A
a!"e®) = 3 1896 + 0. 3469 x (A)

Nous avons également calculé le plan de charge ¢ a I'interface entre le puits et la

barriére de potentiel, suivant cette relation :

o = PFEZGaN) + (Ps(pGaN) _ Ps(plnxGalxN)) (Cb/mz) (12)

Sur la figure 12 suivante nous montrons nos résultats de calculs des effets de

polarisation interne dans I'hétéro-structure a puits quantique InyGa;.xN/GaN Wdrtzite.

0.125
| —+—P_(GaN)-P_(InGaN)

01004 ® ©

—=—P_(GaN)

0.075 +
0.050

0.025

Polarisation (Cb/m?)

x (In)

Figure 12 : Variation de la polarisation dans I'hétéro-structure In,Ga; N/GaN,
en fonction de x(In).
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Nous remarquons que la polarisation piézoélectrique du GaN augmente avec
laugmentation de la composition x en Indium, de la méme le plan de charge a

l'interface o augmente également avec 'augmentation de la composition d’alliage.

Et la difféerence des polarisations spontanées entre GaN et InyGa;xN augmente

légerement avec 'augmentation de la composition x(In).

6. Conclusion:

Dans cette partie, nous avons étudié les différentes propriétés des matériaux semi-
conducteurs a grand gap nitrures IlI-V nitrure de Gallium GaN, nitrure d’Indium InN et
leurs alliages ternaires nitrures de Gallium et d’Indium In,Ga;«N dans la phase
Wartzite.

L’hétéro-structure InyGa;xN/GaN est Wiirtzite et de type | ou le puits quantique est
formé par la couche ternaire In,Ga;«N est la barriere de potentiel par la couche GaN,

ce puits quantique est compression pour toutes les compositions d’alliage en Indium.

Nous avons vu que la contrainte de désaccord de maille entre le puits quantique
InxGa,xN et la barriere GaN est faible pour des compositions x(In) inférieur a 18%,

ce qui correspond a des longueurs d’onde A< 420 nm.

De plus ces hétéro-structures Wirtzite sont caractérisées par la présence du champ

électrique interne qui est néfaste dans les hétéro-structures Lasers.

Donc on ne peut pas fabriquer des couches ternaires IlI-V In,Ga;xN sur GaN

facilement et de bonne qualité pour I'émission vert du spectre électromagnétique.
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1. Introduction :

Dans cette partie, nous nous intéressons aux matériaux alliages semi-conducteurs
oxyde de Zinc et de Magnésium Zn;,MgxO. Cet alliage est un matériau ternaire 11-VI,
composé des deux oxydes binaires; 'oxyde de Zinc ZnO et 'oxyde de Magnésium

MgO. Nous procédons dans ce qui suit a une étude approfondie de leurs propriétés.

Nous commencgons premierement par les propriétés des binaires ZnO, MgO ensuite

nous passons a leurs alliages ternaires Zn; MgxO.

Dans la derniére partie nous étudions les propriétés de I'hétéro-structure a puits
quantique ZnO/Zn;.xMgxO dans la phase Wrtzite. Ainsi les effets de contrainte et les

effets de polarisation.
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2. Propriétés du compose binaire ZnO :

Le composé binaire ZnO cristallise naturellement dans la structure hexagonale de
type Wirtzite (comme elle est montrée sur la figure 1) [1]. Dans des conditions de
croissance spécifique ZnO peut cristalliser dans d’autres structures telles que la

structure cubique de type Zinc-Blende ou de type Rocksalt.

La structure Wrtzite du ZnO formée par deux sous-réseau hexagonaux compacts

I'un est composé d'anions (O?) et l'autre de cations (Zn?*).

Ces deux sous réseaux sont décalés avec une longueur dite u qui est la longueur de

la liaison entre les deux types atomes Zn-O. Dans la structure Wirtzite idéale cette

longueur de liaison égale a u = g =0.375.

La maille élémentaire de la structure Wdurtzite est une maille hexagonale. Elle
contient quatre (04) atomes : chaque atome d’un type (Zinc : Zn) ou (Oxygéne : O)
est entouré par quatre (04) atomes de l'autre type qui sont placés au sommet d'un

tétraédre.

Figure 1 : Structure Wiirtzite du GaN (D’aprés référence [1]).
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Dans le tableau 1, nous reportant les parametres importants de ZnO dans la phase
Wartzite :

Tableau 1 : Paramétres importants du ZnO Waurtzite.

Parameétres ZnO (Wirtzite)
a 3.250 @
Parameétres de mailles (A)
c 5.204 2
Rapport c/a 1.601°2
Parameétre interne u 0.3820 2
Coefficient de a
compressibilité (GPa) B 183
Bande interdite (eV) Eg 3.37°
Affinité électronique (eV) ey 4.30°
Champ cristallin (meV) A 43 ¢
Interaction spin-orbitale (meV) Aso 16 ¢
m*e 0.24¢
m*, 0.78 ¢
i 2.74°
M*hh
L 0.54°
Masses effectives (m,)
Il 3.03°
M*
L 0.55°
Il 0.27°
m*cy
1 1.12°
I 8.49°
. . &o
Constantes diélectriques : L 7.40°¢
statiques et a hautes fréquences I 3.72°
&€
T 3.68°

2 A. Schleife, F. Fuchs, J. Furthmiiller, F. Bechstedt, Phys. Rev. B73, 245212 (2006).

b Manoj K. Yadav, Manoranjan Ghosh, Ranjit Biswas, Arup K. Raychaudhuri, Abhijit Mookerjee,
Soumendu Datta. Phys. Rev. B76, 195450 (2007).

° A. Nakamura, T. Ohashi, K. Yamamoto, J. Ishihara, T. Aoki, J. Temmyo, H. Gotoh, Appl. Phys. Lett.
90, 093512 (2007).
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47 Bretagnon, P. Lefebvre, T. Guillet, T. Taliercio, B. Gil, and C. Morhain, Appl. Phys. Lett. 90,
201912 (2007).

¢ Takafumi Yao, Soon-Ku Hong “Oxide and Nitride Semiconductors”, Advances in Materials Research
ISSN 1435-1889, ISBN 978-3-540-88846-8, e-ISBN 978-3-540-88847-5, Library of Congress Control
Number: 2008938478, Springer Berlin Heidelberg (2009).

ZnO est un semi-conducteur a grand gap directe expérimentalement de Eg= 3.37 eV

[3] et une énergie de liaison excitonique Ex=60meV [4,5] plus grande que celle du

GaN de 25 meV [6].

La figure 2 représente la structure de bande du ZnO dans la phase Widrtzite au
voisinage k=0 (point I'). Comme on peut voir sur cette figure, la bande de conduction

est construite par les états (s) d’'une symétrie I';.

Sous l'effet du couplage spin-orbite Aso et du champ cristallin Acy la bande de
valence de ZnO est construite par trois (03) sous bandes dites : trous lourds (HH),

trous légers (LH) et champ cristallin champ (CH).

E
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- -
Elco A - Ellc
E J_ Cw~~ \)\\—Z\.....: r..’..’..—.j ______________________
AN «- A
. 1> :
~ I
R I
: Eg
I
|
_________________________________ Yoo
\
\ 4
,__\\
HH (trous lourds) N\

1—17
LH (trous légers) Iy
_)

CH (champ cristallin)

v

Figure 2 : Structure de bande au voisinage du point I

(D’aprés référence [7]).
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Sur la figure 3, nous montrons la structure de bande du ZnO Waiirtzite, tel que

calculée par la méthode semi empirique du pseudo-potentiel [8].
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Figure 3 : Structure de bande théorigue du ZnO Wdirtzite,

par la méthode pseudo-potentiel (D’aprés référence [8]).

Nous remarquons sur cette structure de bande théorique que le binaire oxyde de
Zinc ZnO dans la phase Wairtzite est un semi-conducteur a grand gap directe au
point I". Ce gap théorique est de I'ordre de ~3.4eV ce qui en bon accord avec le gap

expérimental.

These de Doctorat de Mr. A. DJELAL Sous la direction de : Pr. A. KADRI et Dr. B. GIL DR-CNRS
Ecole Doctorale Nanosciences des Matériaux, Nanotechnologies & Nano-métrologie 2014
Département de Physique, Faculté des Sciences Exactes et Appliquées, Université d'Oran



Theése de Doctorat : Etude de Nanostructures de Matériaux Mixtes OxydeslI-VI-Nitruresll1-V Applications Nano-optoélectroniques
Annexe 1l Propriétés des Oxydes I1-VI : ZnO, MgO et Zn; ,Mg,O 140

3. Propriétés du composé binaire MgO :

Contrairement au ZnO qui cristallise naturellement dans la phase Wirtzite, le
composeé binaire oxyde de Magnésium MgO cristallise naturellement dans la phase
cubique : c’est la structure Rocksalt (NaCl) [1], comme on peut le voir sur la figure 4

suivante.

Figure 4 : Structure Rocksalt de MgO (D’aprés référence [1]).

Dans cette structure Rocksalt de MgO, la base comporte les deux types d’atomes :
un atome de Magnésium Mg et un atome d’Oxygene séparés par 1/2 diagonale
principale du cube. Chaque atome de Magnésium ou d’Oxygéne est entouré par six

(06) atomes de l'autre type, qui sont liés entre eux par une liaison ionique.

Dans le tableau 2, nous reportons les principaux parametres de l'oxyde de
Magnésium MgO Rocksalt : paramétre de maille a, coefficient de compressibilité B,
bande interdite Eg, affinité électronique ey, masses effectives des électrons, des
trous lourds, des trous légers et les constantes diélectriques statiques et haute

fréquences.
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Tableau 2 : Principaux paramétres du MgO Rocksalt.

Parametres MgO (Rocksalt)
Parameétre de maille (A) a 4.215°
Coefficient de a
compressibilité (GPa) B 153
Bande interdite (eV) Eg 7.70 B¢
Affinité électronique (eV) ey 1.70 ¢
m*e 0.35°
1.60 [001] ®
M*hh
Masses effectives (m,) 2.77 [111]°
0.35[001]°
M*h
0.31[111]°
/Il
Constantes diélectriques : €0 9.8°
statiques et a hautes fréquences g, 2 95 ¢

dWalter R. L. Lambrecht, S. Limpijumnong, et B. Segall, MRS Internet J. Nitride Semicond. Res. 4S1,
G6.8 (1999).

Q. Ozgiir, Ya. I. Alivov, C. Liu, A. Teke, M. A. Reshchikov, S. Dogan, V. Avrutin, S.-J. Cho, and H.
Morkocd. Journal of Applied Physics 98, 041301 (2005).

¢ Takafumi Yao, Soon-Ku Hong “Oxide and Nitride Semiconductors”, Advances in Materials Research
ISSN 1435-1889, ISBN 978-3-540-88846-8, e-ISBN 978-3-540-88847-5, Library of Congress Control
Number: 2008938478, Springer Berlin Heidelberg (2009).

4 A. Nakamura, T. Ohashi, K. Yamamoto, J. Ishihara, T. Aoki, J. Temmyo, and H. Gotoh, Appl. Phys.
Lett. 90, 093512 (2007).

¢ Victoria Anne Coleman, thesis submitted for the Degree of Doctor of Philosophy of the Australian
National University, April (2006).

Sur la figure 5, nous montrons la premiére zone de Brillouin du MgO dans la phase
Rocksalt [2].

Figure 5 : Premiére zone de Birillouin du MgO Rocksalt (D’aprés référence [2]).
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Sur la figure 6, nous montrons la structure de bande du MgO dans la phase Rocksalt

tel que calculée par la méthode semi empirique du pseudo-potentiel [9].
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Figure 6 : Structure de bande théorique du MgO Rocksalt,
par la méthode pseudo-potentiel (D’aprés référence [9]).

4. Propriétés de I'alliage ternaire Zn, ,Mg,O :

Pour l'alliage ternaire II-VI oxyde de Zinc et de Magnésium Zn; sMgxO, nous montons
sur la figure 7 suivante la variation des parametres de maille a et ¢ a 300K de
I'alliage ternaire Zn;MgxO pour des compositions x(Mg) < 35%, suivant ces deux
variations de Yano et al., [10] :
alM5.0) _ 0 3250 +0.005 x (nm) "
clM90) — 0.5204-0.017 x (nm) @

Les valeurs théoriques (DFT-LDA) d’apres références [11] :

alhéo)  =(1-x)0.32187+0.3322 x (nm)

3)

cliéo) = (1—x)0.51801+0.5136 x (nm) @
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0.52 _:::iﬁiﬁx Zn1-XM9xo )
0.51 - , |
—a— ¢ ™)(Yano et al., (2007)) = 0.5204 - 0.017 x
—A—cm =0.51801 - 0.00441 x 1
€ 050 == T
S 7 |
5 . a(théo,)(Yano et al., (2007)) = 0.3250 + 0.005 x
e .
. ag:‘l)m =0.32187 + 0.01033 x 1
0.33 |
02— 7 T T T

0.00 0.05 0.10 0.15 0.20 0.25 0.30 0.35
x (In)

Figure 7 : Variations des paramétres de maille (a et c)
de l'alliage Zn, Mg,O pour x(Mg)<35%.

Nous remarquons d’aprés cette figure, que le paramétre de maille a de l'alliage
ternaire Mg«Zn;.xO augmente avec la composition d’alliage x(Mg), Mais le paramétre

de maille ¢ diminue avec les compositions x(Mg).

La variation de l'énergie de la bande interdite d’alliage ternaire ZniMgsO, est

donnée en fonction de la composition x en Magnésium comme suite [12] :

£ M90) () = (1— X)E®©) + xEMO) —bx(1— X) 5)

g

Avec b : c’est le coefficient de courbure (Bowing).

Alors si en négligeant ce coefficient de courbure (b), nous obtenons I'équation

suivante [13] :

E (an—x“"gxo)(x) =3.37+2.51x (6)

g
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Figure 8 : Différents changements de phase et la variation du gap de Zn;,Mg,O,
en fonction de la composition d’alliage x(Mg) [14].

Nous remarquons d’aprés cette variation linéaire que le gap Eg de I'alliage ternaire
Zn1xMgxO augmente rapidement en augmentant la composition d’alliage x en
Magnésium (Mg), de x=0 (ZnO) a x=1 (MgO).

On note également une structure hexagonale jusqu'a une composition d’alliage
x(Mg)= 35%, et une structure cubique entre 80%-100%. Entre ces deux limites (35%
jusqu’a 80%) une phase mixte fortement désordonnée due au désaccord d’alliage
entre des deux oxydes binaires 1I-VI : ZnO cristallise naturellement dans la phase

Wairtzite et MgO cristallise naturellement dans la phase Rocksalt.

Alors sur la figure 9 suivante nous montrons les variations de I'énergie du gap de

I'alliage ternaire Zn;.xMgxO pour des compositions x(Mg) < 35%.

Les valeurs théoriques (DFT-LDA) d’aprés références [15] pour ZnO et [12] pour
MgO:

Eg i1+ ou (X) = (1-X)0.83+3.69 X v
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Figure 9 : Variations du gap de l'alliage ternaire Zn,,Mg,O, pour x(Mg) <35%.

5. Propriétés de I’hétéro-structure ZnO/Zn,,Mg,O :

Passons maintenant aux propriétés des hétéro-structures a base de ces matériaux

oxydes Il.VI. Sur la figure 10 nous représentons I'hétéro-structure a simple puits
guantique ZnO/MgxZn1.xO Wirtzite.

an.ngxo an.ngXO
AN
Zn0O
AEc
I k=
Egl EgZ
5 l HH
\4 Y
L Ls

Figure 10 : Hétéro-structure a puits quantique ZnO/Zn,,Mg,O Wiirtzite.
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Cette hétéro-structure a puits quantique est sous tension [16] est de type I, avec le
binaire ZnO forme le puits quantique et la l'alliage ternaire Zn;.MgxO forme la
barriere de potentiel. Ce puits quantique est caractérisé par un déplacement de la

sous bande des trous légers au-dessous de la sous des trous lourds [16].
1. Effets de contrainte :

Les deux couches oxydes II-VI ZnO et Zn;.«MgxO ont des parametres de mailles (a et
c) différents, donc il existe dans I'hétéro-structure ZnO/Zn;«MgxO une contrainte a

'interface due aux désaccords de mailles Aa/a et Ac/c.

Sur la figure 11, nous montrons la variation du désaccord de mailles de I'hétéro-

structure ZnO/Zn;.,Mg,O, pour des compositions d’alliage x (Mg) < 35%.
Les deux variations Aa/a et Ac/c sont calculées par :

Aa a(ZnMgO) _ a(ZnO) AC C(ZnMgO) _ C(ZnO)

—= et — = 8
a 4(Z0) c c@0) (8)

0.02

—=&— Aala

ZnOizn, Mg,0 |

—e— Acl/c

0.01 -

Contrainte

-0.01

24— F7——7"—
0.00 0.05 0.10 0.15 0.20 0.25 0.30 0.35

x (Mg)

Figure 11 : Variation de Aa/a et Ac/c de I'hétéro-structure ZnO/Zn,; ,Mg,O
pour x(Mg) < 35%.
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L’hétéro-structure ZnO/Zn;.xMgxO est sous tension. Nous remarquons d’aprés ces
deux variations, pour une composition x(Mg) = 35% la contrainte du désaccord de
maille Aa/a = 0.54 % et la contrainte du désaccord de maille Ac/c =- 1.1 %.

2. Effets de polarisation :

Afin d’étudier les effets de contrainte dans les hétéro-structures a puits quantiques
Zn0O/Zn14xMgxO nous étudions maintenant la polarisation interne dans ces hétéro-
structures Wurtzite pour des compositions d’alliage x en Magnésium x(Mg)< 35%,

car ces deux couches ZnO et Zn14MgxO sont Wrtzite.

Donc en ne peut pas négliger les effets de polarisation (spontanée et

piézoélectriques) dans ces hétéro-structures.

Dans le tableau 3 nous reportons les valeurs utilisées pour calculer la polarisation

interne dans les hétéro-structures ZnO/Zn1MgxO Wiirtzite.

Tableau 3 : Valeurs théoriques du ZnO et MgO Wirtzite.

Valeurs théoriques (Wirtzite) Zn0O MgO
Polarisation spontanée -0.057 &P -0.060 ©
Constantes €31 (Cb/mz) '062 d '058 ¢
piézoélectriques €33 0.96 ¢ 1.64°¢
o Cis 106.1 ¢ 58 ©
Constantes d’élasticités (GPa) ]
Css 209.5 109 ©

4 F. Bernardini, V. Fiorentini, and D. Vanderbilt, Phys. Rev. B 56, R10024 (1997).

by, Noel, C. M. Zicovich-Wilson, B. Civalleri, Ph. D’Arco, and R. Dovesi, Phys. Rev. B 65, 014111
(2001).

° P. Gopal and N. A. Spaldin, Journal of Electronic Materials 35, 538 (2006).

¢ Mitsuaki Yano,, Kazuyuki Hashimoto, Kazuya Fujimoto, Kazuto Koike, Shigehiko Sasa, Masataka
Inoue, Yasutomo Uetsuji, Tomoyuki Ohnishi, Katsuhiko Inaba. Journal of Crystal Growth 301-302,
353-357 (2007).

La polarisation spontanée de I'alliage ternaire Zn; MgxO donnée comme suit [17]:

p(-M8.) — _0,057-0.066 x (Cb/m?) ©)
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Nous avons aussi calculé la difference des polarisations spontanées entre ZnO et

PO — pFn-Me©) —0.066 x (Cb/m?) (10)

C’est on tient compte du désaccord de maille entre ZnO et Zn,;Mg,O, et les
constantes d’élasticités et les coefficients piézoélectriques du ZnO (voir le tableau 3)

on obtient la valeur de la polarisation piézoélectrique du ZnO [10].

a(ZnMgO) _ a(ZnO) C
Pp(ZZnO) = 2[ @0 (‘331 —essc_“j (Cb/m?) (11)

33

Avec :a¥"9 = 3.250 A,
a@1-Me©) = 0 3250 + 0.005 x (A),

P& =-0.034 x (Cb/m?) (12)

Nous avons également calculé le plan de charge ¢ a I'interface entre le puits ZnO et

Zn1xMg,O suivant la relation suivante :

o =P%9 + (Pg”‘” - PS;Z““MW) (Cb/m?) (13)

Donc, nous obtenons [10]:

o =0.032 x (Cb/m?) (14)

Sur la figure 12 suivante nous montrons nos résultats de calculs des effets de
polarisation interne dans [I'hétéro-structure a puits quantique ZnO/Zn;MgxO
Wirtzite.

Thése de Doctorat de Mr. A. DJELAL Sous la direction de : Pr. A. KADRI et Dr. B. GIL DR-CNRS
Ecole Doctorale Nanosciences des Matériaux, Nanotechnologies & Nano-métrologie 2014
Département de Physique, Faculté des Sciences Exactes et Appliquées, Université d'Oran



Theése de Doctorat : Etude de Nanostructures de Matériaux Mixtes OxydeslI-VI-Nitruresll1-V Applications Nano-optoélectroniques
Annexe 1l Propriétés des Oxydes I1-VI : ZnO, MgO et Zn; ,Mg,O 149

0.06 - p_. Psp‘z""'9°’ = - 0,057 - 0,066 x

p

Polarisations (Cb/m?)

Figure 12 : Variations de la polarisation dans I'hétéro-structure ZnO/Zn,,Mg,O,
en fonction de x(Mg).

Nous remarquons d’aprés nos résultats que la difféerence des polarisations
spontanées entre ZnO et Zni,MgxO augmente avec l'augmentation de la
composition d’alliage en Magnésium, de la méme le plan de charge a l'interface o est

positive qui augmente également avec la composition x.

Mais la polarisation piézoélectriqgue du ZnO est négative, ou elle augmente en valeur

négative en augmentant la composition x en Magnésium.
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6. Conclusion :

Dans cette partie, nous avons étudié les différentes propriétés des matériaux semi-
conducteurs a grand gap oxydes II-VI : oxyde de Zinc ZnO, oxyde de Magnésium
MgO et leurs alliages ternaires oxyde de Zinc et de Magnésium Zn;.,MgxO dans la

phase Wirtzite.

L’hétéro-structure a puits quantique II-VI Zn;4MgxO/ZnO est de type | ou le puits
guantique est formé par la couche ZnO est la barriere de potentiel par la couche

ternaire, ce puits quantique est tension.
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1. Introduction :

La théorie de la fonctionnelle de la densité (Density Functional Théory, DFT) est 'une
des méthodes ab-initio qui sert & déterminer différentes propriétés des matériaux tels

que :

e Propriétés structurales : les paramétres de malille (a, c) et le parametre interne
(u).

e Propriétés mécaniques : les constantes d’élasticités (Cj), le coefficient de
compressibilité (B).

e Propriétés des bandes: I'énergie totale (Etot), I'énergie de Fermi (Eg),
I'énergie de la bande interdite (Eg).

e Propriétés électroniques : les densités d’états (DOS), les densités de charge.

e Propriétés optiques : les coefficients de réfraction, absorption, ...etc.

La théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT) qu’on utilise dans notre Laboratoire
est basée sur la méthode de calcul des ondes planes augmentées linéarisées a

potentiel total (Full Potential Linearized Augmented Plane Wave : FP-LAPW).
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2. Théorie de lafonctionnelle de la densité :

La premiere approximation pour simplifié la résolution de I'équation de Schrdédinger
c’est 'approximation de Born-Oppenheimer. Cette approximation réécrire I'équation

de Schrddinger comme suit [1]:

A hz V§ 1 eZZ 1 e2
He-o ) D e e 2 1)
2 5°m,  Ang, 5 ‘Ri —rj‘ 8re, 5 [T, _rj‘
H=T+V +V,, @

Avec, T :I'énergie cinétique des électrons,
V : I'énergie de répulsion électrons-électrons,

Vext : '€nergie d’attraction noyaux-électrons,

Mais la théorie de la fonctionnelle de la densité a été expliquer par les deux
théorémes de Hohenberg et Kohn (1964) [2], ou une seule densité d’état p(r) du

systeme a I'équilibre écrire les grandeurs physiques au lieu de la fonction d’onde.

L’énergie totale du systéme a I'état fondamental s’écrit [3]:
E, [o(F)]= Flo(F)]+ [V (F)o(F)dr 3)

Ou, F[p(F)] est une fonction universelle.

3. Equations de Kohn-Sham :

Les équations de Kohn-Sham rendront la théorie de la fonctionnelle de la densité
(DFT) comme un code de calcul scientifique pour calculé la densité d'état

fondamental p(r) [4].

Thése de Doctorat de Mr. A. DJELAL Sous la direction de : Pr. A. KADRI et Dr. B. GIL DR-CNRS
Ecole Doctorale Nanosciences des Matériaux, Nanotechnologies & Nano-métrologie 2014
Département de Physique, Faculté des Sciences Exactes et Appliquées, Université d'Oran



These de Doctorat : Etude de Nanostructures de Matériaux Mixtes OxydeslI-VI-NitrureslI1-V Applications Nano-optoélectroniques
Annexe 111 Théorie ab-initio (Théorie de 1° Principe) 155

L’Hamiltonien de Kohn-Sham s’écrit sous la forme [1] :

HKS = Ho +VH +ch +Vext 4)
e, e )
H.=——V?%+ dr +V,. +V
KS 2m, i 47&90"“F—F" xc ™Vext (5)

Ou, To: Lafonctionnelle d’énergie cinétiques des électrons non interagissant.
Vy : Opérateur de Hartree.

Vex : Autres interactions Coulombienne.

OE ¢ [,0]
—= 6
5 ©)

Vyc : Le potentiel d’échange-corrélation donnée par [5] : \7XC =

La densité d’état fondamental exacte p(r) d’'un systeme a N électron est [5]:
P(F) = Z¢| (F) * ¢, (F) (7)

4. Résolution des équations de Kohn-Sham :

La plupart des méthodes de résolution des équations de Kohn-Sham on un but de
déterminées les coefficients (C," ) essentiels pour trouver les fonctions d’ondes (¢m)

dans les bases (¢,°) [1]:
C b
m
P = Zcp Py (8)
p=1
Les coefficients C," sont déterminés par le principe variationel de Rayleigh-Ritz.
Cette résolution nécessite une base pour les fonctions d’onde (#n). On note que

dans le code (Wien2k) on doit choisie un paramétres de coupure (cut-off) Ryt*Kuax

entre 6 et 9 pour la convergence de ces bases (¢n).
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En réalité pour le calcul de [I'énergie d’échange-corrélation nécessite des

approximations sur la densité :
1. Approximation de la densité locale (LDA) :

L’approche le plus utilisé pour déterminé I'énergie d'échange-corrélation est

I'approximation de la densité locale (LDA) ou elle est décrite comme [3] :

Exc = Jp(r)gxc (p(F))jF 9)

La fonctionnelle ¢,. est une sommation des deux grandeurs I'énergie d’échange et

I'énergie de corrélation :

Exc (p)= Ex (p)+€c (P) (10)

On peut réécrire cette approximation de maniére plus générale si on prenant en
considération le spin de I'électron on parle alors de l'approximation de la densité

locale de spin (Local Spin Density Approximation, LSDA) [6] :

ELDA[,OT’/% J"O )SXC[pT1p¢]dr (11)

2. Approximation du gradient généralisé (GGA) :

C’est une étape introduite pour améliorer I'approximation de la densité locale (LDA)

est donc I'énergie d’échange-corrélation.

Ces étapes sont basées sur la densité locale et sa variation c’est-a-dire le gradient
de la densité. Donc on obtient I'approximation du gradient généralisé (Generalized

Gradient Approximation, GGA), ou Ey. définie comme :

Exto]=] p(F Vp(F)ldr (12)
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Les deux opérateurs de Hartree Vy et d’échange-corrélation V. de I'équation (5)
dépend de la densité d’état ou elle méme dépend de la fonction d’'onde ¢ a
déterminé. Pour cela on a besoin d'un cycle ditération (auto-cohérent) pour

déterminé la densité d’état p(r) du systeme.

Ce cycle d’itération (figure 1) ce fait en injectant en premier temps une densité pin(r)
pour calculé le potentiel effectif ensuite on résoudre les équations de Kohn-Sham

pour calculé la nouvelle densité pou(r).

»  pin(N)

Calcul du potentiel effectif

Résoudre les équations
de Kohn-Sham

'

Mélange pin(r) Calcul de pout(r)
et pout(r)
A
Non
Converge
l Oui
Fin

Figure 1 : Cycle d’itération [5].

Comme on peut voir sur cette figure, si le calcul converge on obtient la densité, sinon

on mélange les deux densités (pout + pin)(r) €st on refait le calcul.
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5. Méthode des ondes planes augmentées linéarisées a potentiel
total (FP-LAPW) :

Dans cette méthode des ondes planes augmentées linéarisées a potentiel total (FP-
LAPW) [7] le systeme c’est-a-dire la maille est devisé en deux grandes régions

comme on peut le voir sur la figure 2 suivante [5,8] :

Figure 2 : Régions de la cellule élémentaire :
(I): Sphére atomique, (I): Régions interstitielle [5,8].

1. Une région est dite sphéres atomiques sont caractérisées par des rayons Muffin-
Tin (Rur). En utilisant une combinaison linéaire des fonctions radiales harmoniques

sphériques Y, (r) [8] sous cette forme :

" =Z[Amu.(r, E,)+ By, i (1 E.)}Ym (13)

Im

e u,(r,E,) : est une solution réguliére pour la partie radiale de I'équation

de Schrddinger pour I'énergie E; et sphérique pour le potentiel a

l'intérieur des ces sphéres atomiques (c’est les sphéres Muffin-Tin).

e ui(r,E,)) : estla dérivé de I'énergie u; pour méme énergie E,.
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La combinaison linéaire de u,(r,E,) et ui(r,E,) constitue une fonction radiale

linéarisée, ces deux fonction obtenues par intégration numérique de la partie radiale

de I'équation de Schrodinger.

2. Une région interstitielle, ou des ondes planes sont utilisés [8] :

e"r (14)

Avec, K sont les vecteurs réciproques.

K c’est le vecteur d’'onde dans la premiére zone de Brillouin.

Dans La méthode des ondes planes augmentées linéarisées a potentiel totale, la

fonction d’'onde s’écrit sous la forme [8] :

1 i(IZ+K)F
) —¢ r(R,
#(F)= W (15)
> (A e (B )+ B tu () R,
Le potentiel comme suit [8] :
Zvlm (r)YIm (F) r<Ra
V(r): Im . (16)
D Ve NR,
K
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Et la densité de charge :

17)

6. Code de calculs Wien2k :

Le code que nous avons utilisé dans notre Laboratoire (L.E.M.O.P.) pour ce travalil
c’est le code Wien2k [5]. C’est un ensemble des plusieurs sous programmes qui sont

écrit en langage Fortran.

Ce code Wien2k est basé sur la théorie de la fonctionnelle de la densité ou elle-
méme basé sur la méthode de calcul des ondes planes augmentées linéarisées a
potentiel total. Nous avons utilisées l'approximation du gradient généralisée et

I'approximation de la densité locale.

Par ce code de calcul, nous avons déterminé différentes propriétés de nos matériaux

tels que :

e Propriétés structurales : a, c, c/a et u.
e Propriétés mécaniques : B et B'.
e Propriétés des bandes : E+o, EF, et EQ.

e Propriétés électroniques : DOS totale et partielle.

Dans le chapitres Il, nous avons montrées les différents parametres inputs que nous
avons utilisées dans le code Wien2k pour le calcul des semiconducteurs oxydes a
grand gap lI-VI binaires ZnO, MgO et de leurs alliages ternaires Zn;.xMg,O.

Thése de Doctorat de Mr. A. DJELAL Sous la direction de : Pr. A. KADRI et Dr. B. GIL DR-CNRS
Ecole Doctorale Nanosciences des Matériaux, Nanotechnologies & Nano-métrologie 2014
Département de Physique, Faculté des Sciences Exactes et Appliquées, Université d'Oran




These de Doctorat : Etude de Nanostructures de Matériaux Mixtes OxydeslI-VI-NitrureslI1-V Applications Nano-optoélectroniques
Annexe 111 Théorie ab-initio (Théorie de 1° Principe) 161

Pour le calcul de ces matériaux nous avons prendre un parametre de coupure
Rur*Kmax= 8. Pour ZnO les rayons muffin-tin (Rur) et les k points spéciaux sont
reportés dans les tableaux II.1 et 1.2 pour l'approximation (GGA) et (LDA)

respectivement.

Pour MgO les rayons muffin-tin (Ryr) et les k points spéciaux sont reportés dans les
tableaux 11.6 et I.7 pour I'approximation (GGA) et (LDA) respectivement.

Nous avons également reportés dans le tableau 11.11 les rayons muffin-tin (Ryur) et
les k points spéciaux de l'alliage ternaire Zni4xMgxO dans les deux approximations
(GGA) et (LDA).

Dans le chapitres Ill nous avons suivie le méme calcul que le chapitre Il, mais pour le
calcul des semiconducteurs nitrures a grand gap Ill-V binaires GaN, AIN, InN et de
leurs alliages ternaires InGaixN, InAl;«N et AlyGai«xN.

Pour ces matériaux Ill-V nous avons prendre un parametre de coupure Ryr*Kmax= 8.

Pour les binaires IlI-V les rayons muffin-tin (Rur) et les k points spéciaux sont
reportés dans les tableaux lll.1 et Ill.2 pour l'approximation (GGA) et (LDA)

respectivement.

Dans les tableaux 111.6, I11.7 et I11.8, nous avons reportés les rayons muffin-tin (Ryr) et
les k points spéciaux des alliages ternaires InyGaixN, InAl; 4N et AlyGa;«N dans les

deux approximations (GGA) et (LDA) respectivement.
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7. Conclusion :

Nous avons décrit la méthode de culcul ab-initio que nous avons utilisé dans notre
Laboratoire avec le code WIENZ2K, qui est basé sur théorie de la fonctionnelle de la
densité (DFT) et sur la méthode de calculs des ondes planes augmentées linéarisées
a potentiel total (FP-LAPW) dans les deux approximations du code celle du gradient

généralisé (GGA) et celle de la densité locale (LDA).
Cette méthode ab-initio s’avere étre un outil trés puissant pour étudier les matériaux
semi-conducteurs a grand gap qui nous intéressent nitrures Ill-V et oxydes IlI-VI, et

déterminer les différentes parametres et propriétés de ces semi-conducteurs.

e Propriétés structurales : soit pour les structures cubigues ou hexagonaux les

parametres de maille (a, c) et le parametre interne (u).

e Propriétés mécaniques : le coefficient de compressibilité (B) et (B’)

e Propriétés des bandes: I'énergie totale (Eto), I'énergie de Fermi (Ef),

I'énergie de la bande interdite (EQ).

e Propriétés électroniques : les densités d’états totale et partielle (DOS), les

densités de charge.
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1. Introduction :

Dans cette partie nous présentons la théorie k.P que nous avons utilisée dans notre
Laboratoire L.E.M.O.P. pour étudier les propriétés des hétéro-structures Lasers

mixtes a puits quantique InyGa;xN/Zn1.,Mg,O.

Cette théorie est un modele théorique base sur la méthode de calcul k.P pour décrire
les principales bandes au point I', la non-parabolicité des bandes et I'éclatement de

spin.

Cette méthode de calcul k.P elle-méme est basée sur le concept de la fonction

enveloppe en théorie de la masse effective.

Ensuite nous passons a décrire le model k.P appligué aux semi-conducteurs qui

cristallisent dans la phase cubique, et dans la phase Wirtzite suivant les deux plans

polaire C (0001) et non polaire A (1120).
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2. Théorie k.P :

L’équation de Schrddinger s’écrit comme suit :
[H +uc(?ﬂ\y {?) _EY %(?) 1)
n, k n,k
2

Avec, H =2—+Vc [?j : C’est I'Hamiltonien du cristal et mp c'est la masse de
mO

I’électron libre,

V, (rj : C’est le potentiel périodique cristallin,

Uc(?j : C’est un potentiel perturbatif,

Sachant que les solutions de I'équation de Schrddinger (1) pour un potentiel

perturbatif nul sont des fonctions de Bloch qui s’écrivent comme suit :

v T :e‘??u . v 2
)= () ®

- -
Ou, u {r) etV, (rjon la méme périodicité.

n,k

Donc I'équation de Schrodinger :

{P— v, (?ﬂ\y ﬁ(?) —EY | (?) @3)
2m0 n,k n,k
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Maintenant si en injectant le terme p=-i7zV et I'équation (2) dans I'équation de
Schrddinger (1), alors nous obtenons par la simplification a la partie onde plane

e'* ", I'équation simplifiée suivante :

P2 h - - hzkz - - - -
—+—k.p+ +V, (rj u ﬁ(rj:En(rju H(rj (4)
2m0 mO 2m0 n,k n, Kk

Onnote que [1]: U E’(?j = ZCn-n (E— Eo}l . (?j (5)
n, n' n',ky

=

p? h > - hzko2 -
H =—+—Kk,.p+ 5 +Vc(rj (6)

- =5 oo hzkg
V.[r|=H -— "k, .p- (7)
ko m
Ensuite remplagant I'équation du potentiel périodique cristallin obtenue (7) dans

I'équation (4) ensuite multipliant que le terme a gauche de I'équation par ce terme

u*%(rj , hous obtenons donc [1]:
n,k
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. . i . . - . -\ - -
Avec le terme d’impulsion s’écrit comme suit:  p,., :Iy . (rj pu (rjdr 9
n',ko n.k,

Considérant maintenant ce dernier comme un terme de perturbation, alors
'approximation secondaire nous permet de réécrire I'équation précédente (8) sous

cette forme [1]:

Le développement en série de Taylor de I'équation (10) autour de ko, conduisons a

I'équation suivante [1]:

= = kK, ) (11)
R

Avec, m  m, mé;E@:j - (») (12)
n| Mo |7 =n| Mo

m; c’est la masse effective.

Si on remplace l'équation (12) dans I'équation (11), on obtient I'équation de
dispersion suivante [1]:
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2

K, —Kio

N - hz 3

3. Applications aux semi-conducteurs cubiques :

Dans cette partie nous décrivons le model non parabolique de la structure cubique,

basé sur le formalisme k.P multi bande de [’Hamiltonien de Luttinger-Kohn H[NXxN]

avec N=4, 6 ou 8, si on prend en considération le spin up et spin down [2].

Ce model traits les interactions entre la plus base état de la bande de conduction et

les trois états de la bande de valence, comme représenté sur la figure 1 :

.

-

Figure 1 : Modeéle de 4 bandes sans spin (8 bandes avec spin).

Le minimum de la bande de conduction est formé par les états |1/2,+1/2), et le haut

de la bande de valence est formé par [2]:

1. Les états des trous lourds HH [3/2,+3/2),

2. Les états des trous légers LH [3/2,21/2),
3. Les états de la bande spin-orbite SO |1/2,£1/2).
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Hamiltonien de Luttinger-Kohn H[8x8] dans les bases |1/2,+1/2), [3/2,£3/2),

13/2,4£1/2) et |1/2,+£1/2), s’écrit comme suit [2]:

E, -3A 2B B 0 0 -A -\2A|[y2,12
SBA* OB, 2L oL 0 0 =S —y25|[32,32
JB* alr B, Q A* S 0 3L [[3202
B*  -L* Q E, 2A* 28 -3 0 [[1212)

0 0 A A B -BA B -8 |[2-13) .,
0 0 S* 5 -3A* E, Jar -L* [|32,-32)
SA* -5 0 -3l y2B* L B, Q |[32-12)
S oS B 0 -Br oL Qg |[V2-12)

—_—— = —

H8x8 =

Avec,

Eq =E, +(F+1/2) (k* +kJ),

Ewn =12 (i 27,) KX =12 (n—7,) K7,
B =-Y2 (nt7,) kK +12 (. -7,) k7,
Eso =—A—7, kK =1/2 5, k7,

A, =416 Pk, +42/3 G Kk? k, 7,

B=y1/3 P k,—2i1/3 Gk, k,,

L=+3/2 7, k, k_,

S=+/3/2 (7 k= u k?), v =0, +7:)12; u=12 (ys-7,),
k. = (k, %ik,),

k2 =kZ +k?,
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— k, c’est I'opérateur différentiel du vecteur d’'onde : —i%od /dz.
— pdans I'expression du S, c’est le parameétre de la sous band de valence.

— 7, sont les paramétres de Luttinger.

— G Clest le paramétre qui décrit I'inversion asymétrique de la bande I.

— P c'est le paramétre de Kane du premier ordre de la bande I, qui décrit le

couplage entre la bande de valence I et I'état z.

— F Cest le paramétre de Kane du second ordre de la bande [.

A partir de ce Hamiltonien H[8x8], on peut déterminé plusieurs Hamiltonien :

1.H[4x4] pour décrire les interactions entre les deux bandes de valence trous
lourds HH et trous légers LH.

2.H[6x6]sc pour décrire les interactions entre la plus base états de la bande de
conduction BC et les deux bandes de valence trous lourds HH et trous légers
LH.

3. H[6x6]so pour décrire les interactions entre les bandes de valence trous lourds

HH, trous légers LH et spin-orbite SO.

Sur les figures 2 et 3, nous montrons les deux modeles H[4x4] et H[6x6]. Le premier
model trait I'état la plus base de la bande de conduction et I'état la plus haut de la

bande de valence (HH) (figure 2).

Le deuxieme model trait le minimum de la bande de conduction et les deux états du

haut de la bande de valence, trous lourds et trous légers (figure 3).
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BC

v

Figure 2 : Modele de 2 bandes sans spins (4 bandes avec spin).

Figure 3 : Modele de 3 bandes sans spins (6 bandes avec spin).
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4. Applications aux semi-conducteurs Wirtzite :

1. Plan polaire C (0001) :

L’Hamiltonien de la bande de valence des semi-conducteurs qui cristallisent dans la
phase Wirtzite suivant I'axe polaire ¢ (0001), est donné par I’'Hamiltonien de Rashba-
Sheka-Pikus (RSP), comme suit [3,4] :

[F -K* -H* 0 0 0 ]u,)

-K G H 0 0 A ||Uy

H(E 5) = -H H* 2 0 A 0 |Uy
| 0 0 0 F -K H U) 5

0 0 A -K* G -H=*|Uy)

0 A 0 H* —-H 1 ||Ug)

Avec,
|UQ=—§§MX+W)ﬂ

|Usz%MX—W)ﬂ
Ug)=[z 1)

[SH —-iv)d)

)= 751x
|UQ=—5%KX+W)Q

Ug)=|Z )
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F=A+A,+1+0,

G=A-A,+4+0,

_ n? 2 2 2
/1—2 Ak; + A, (k, +ky) + D¢, +D2(,9XX +5W),
mO
_ h’ 2 2 2
0=—" [AK2 + A, (K2 +K2)]+ Dye, + D, (e, +5,),
0
K= Ak, +ik,)? D, (. )
_2 AS(x+|y)+ 5\&xx ~Eyh
0
hZ
H=—— Ak, +ik,)(K,)+ Dss, +is,, )
2m,

ﬁ“g = Dl(‘gzz)_'_ Dz(gxx +‘9yy)’

A=A2A,,

- mg c’est la masse d’électron libre,
- ki c’est le vecteur d’'onde,

- A sont les masses effectives de la bande de valence BV, qui sont similaire

aux parametres de Luttinger pour les semi-conducteurs Zinc-Blende,

- A; cest I'énergie du champ cristallin, A, et Az sont les énergies de

I'interactions spin-orbite,
- Djsont les potentiels de déformation des semi-conducteurs Wirtzite,

- gj Cest le tenseur de contrainte : &, =(a,—a,)/a, et ¢, =(c,—c,)/c,,

avec ap et cp sont les paramétres de maille du puits quantigue, as et cs sont

les parameétres de maille du substrat,
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2. Plan non polaire A (1120) :

L’Hamiltonien de la bande de valence des semi-conducteurs Wdrtzite pour une

orientation arbitraire est obtenue par la matrice de rotation d’Euler suivante [5] :

cosdcos¢g cosdsing —sind
U=| -sing cos ¢ 0 (16)
sindcos¢g sindsing  cosé

Avec 0 et ¢ sont les angles de rotations d’Euler transforment les grandeurs physiques
d’'un systéme des axes cristallographiques de base des coordonnées (X, y, z) aux

coordonnées (X, y’, Z') [5].

Sur la figure 4 suivante, nous montrons les axes de base des coordonnées (X, y, z) et
les axes des coordonnées (X, y’, Z'). L’'angle 6 dite 'angle polaire est définie comme
'angle entre 'axe z (Axe C (0001)) et I'axe Z', et I'angle ¢ c’est I'angle azimutal de

'axe z’ par rapport aux coordonnées (X, Y, z) [4].

z (Axe C (0001))

A
\ Z!
/
/
/

0/// \ 4 y
_\/, -

Figure 4 : Les axes des coordonnées (x, y, z) et (x, y’, Z)) [4].
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Dans les coordonnées (X, y, z') l'axe de croissance c'est 'axe Z' qui est

perpendiculaire au plan du puits quantique.

Donc I’'Hamiltonien (15) dans les coordonnées (X', y’, Z’) s’écrit comme suit [4]:

CF K% -H* 0 0 0
K" G H 0 0 A
L= |-H H® 2 0 A 0
“lo 0 0 B -k H an
0 0 A -K* G -—H™
0 A 0 H* -H Z

Avec,

F'=A+A,+1'+6, G'=A A, +A'+0',
2

2= Zh Al(sinzﬁ k!? —2sin@cos@ k k! +cos? @ kz'z)
mO

2

+ A, (cos2 0 k!? +scos@sin@ k k! +sin® @ k!? + k;z)

mO
+D, 8§S)—N(9’¢)C08298$) +D,[2- N(e,go)sinze £O
D(8,p)cos” @ D(8,p)cos” @

2

YL As(sinZH k!> —2sin@cosd k k! +cos® @ kﬁz)
2m,
2

+——A,(cos? 0 k2 +scosOsing kik! +sin? 6 k!? +k'?)

m

+D, eif’—N(g’w)Cosjggﬁf) +D,[2- N(H,(p)sinzﬁ -0
D(0,p)cos” ¢ D(0,p)cos” ¢
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2
K= A (cos® @ k.7 —k|* +sin” @ k;* +2sin@ cos@ kik| +2icosd klk;
2m,
N(6,p)(cos? ¢ —sin? o — 2isin pcos p)sin? 0 O
D(6,p)cos® »

+2isind kjk;)— D,

2

H =] Aﬁei"’{sine cos@ (kz’2 —k;2)+cos2¢9 kik; —sin” @ k’k;

2m,
N(6,p)sin@ cosf®
g
D(6,p)cos’p

+icosé kik; —sin6 kik, )}-Dye"

A=+2A,,
sing cos¢g
_ .0 0
Ey = Ex t— X2 ‘c")((x)_(as_ae)/ae'
cosd
cosf
_ (0 0
&, =&, +-—gx27 gz(z):(cs_ce)/cei
sin@ cosg

; _ N(0.p) sing 0S¢ o
- D(0,¢) coso ™’

2 £y ) £
N(6,¢)=sin*0 C11+C12+C13j +cos° @ 2C13+C33ﬁ ,

XX XX

cos* @
cos’ ¢

-4 4
D(6,p)=sin* @ (CM MM OTEB P42, sin? ¢J+c33

cos’ ¢

C .
+2( = +2C44Jsm20 cos? @
cos’ @
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Pour le plan non polaire A (1120), les éléments de I'Hamiltonien (17) dans les

coordonnées (X, y’, Z'), sont obtenues par ¢=0 et 6=7/2, comme suit [4] :

F'=A +A,+1'+0',

G'=A-A,+1+6',

z

h® C C
l,: k12 + k!Z +kr2 +D8(0) +D 8(0) 12 8(0) _ 13 8(0) '
2m0 [Al X Az( y z )] 1“2z 2 XX Cll XX Cll 7z
2
0 = zh (A + A, (k2 4Kk )]+ Dy + D{gg’) Lo S0
mO

Cll XX Cll ZZJ’

A=A2A,,

2 _ C
K'= L]~ A + 2iAk K] + Ak + Dy - o — 2250 1350 ||
2m, Ciy Cu
oy
H = K = m [_ IAﬁkxky _A6k><kZ]

0

Les éléments de I'Hamiltonien (17) pour le plan non polaire m (1100) dans les

coordonnées (X, y’, Z'), sont obtenues par ¢=7/6 et 0 =7/2 [4].
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5. Conclusion :

Dans la premiére partie de ce travail, nous avons présenté la théorie k.P que nous
avons utilisée dans I'étude des hétéro-structures mixtes a puits quantique InGa;-
XN/an.yngo.

Ensuite dans la deuxiéeme partie, nous avons décrit le model appliqué aux semi-
conducteurs cubiques basé sur le formalisme k.P multi bande de I'Hamiltonien de

Luttinger-Kohn H[NxN] avec N=4, 6 ou 8.

Nous avons également décrit I'Hamiltonien de Rashba-Sheka-Pikus (RSP) appliqué

a la bande de valence aux semi-conducteurs Wirtzite suivant deux plans :

1. Le plan polaire C (0001),

2. Le plan non polaire A (1120),
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Conclusion générale

Dans ce travail, nous avons procédé a une étude théorique d’optimisation et de
faisabilité de Nano-composants Lasers a puits quantiques basés sur une nouvelle
classe de matériaux, les matériaux associant des semi-conducteurs a grande largeur
de bande interdite 1I-VI les oxydes ZnO et MgO, avec ceux de la famille des nitrures

[1I-V GaN, InN et AIN pour former les alliges du systéme hybrides.

Ces matériaux mixtes sont trés intéressants car ils ont des propriétés prometteuses
qui allient les avantages des oxydes II-VI a base de ZnO, et ces des nitrures IlI-V a
base de GaN.

En faite, nous avons montré que deux différentes hétéro-structures a puits quantique

de bon accord de maille peuvent étre construites le long de I'axe non polaire A

[1120] : Iny,Gay1..N/ZnO et In,Al;xN/ZnO.

Comme nous avons intéressé aux faibles compositions d’alliage x(In) <35%, ces

deux hétéro-structures sont de type II.
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Pour cela nous avons passé aux hétéro-structures Lasers de type |, ou la couche
InkGaixN joue le réle d’'un puits quantique, InyGa;xN/Ing17GapgsN/ZnO et InGa;.
XN/|no_32A|0,68N/ZnO .

1. Hétéro-structures In,Gai«N/InyGa1,N/ZnO, avec la barriére InyGai.yN est accordeé
de maille avec ZnO pour y(In)=17%, et la composition d’'Indium dans le puits

qguantique InyGa;xN variée dans la région 17% < x(In) < 35%.

Le puits quantiques In,Ga;.xN est sous compression, cette compression augmente

avec l'augmentation de la composition x(In).

2. Hétéro-structures In,Ga;xN/InAl; xN/ZnO, avec la barriere In,Al;«N est accordé
de maille avec ZnO pour x(In)= 32%. Dans ce cas, la composition d’alliage x(In)
dans le puits quantique In,Ga;«N variée dans une large région de compositions
entre 0% < x(In) < 35%.

Cette hétéro-structure est accordé de maille pour x(In)=17%, pour des
compositions x(In)<15% le puits quantique In,Ga;xN est sous tension, et pour

20%<x(In)<35% le puits quantique InyGa;.xN est sous compression.

Par I'utilisation de la méthode ab-initio combiné avec la méthode de calcul k.P, nos
résultats nous a permis de déterminer les énergies des band-offsets et le gain Laser

en fonction de la composition d’alliage x(In).

Finalement, nous avons concentré sur deux hétéro-structures trés intéressantes,
hétéro-structure a  puits quantigue de bon accord de  maille

INp.17Gap g3N/Ing 32Alp 6sN/ZNO et I'hétéro-structure a puits quantique sous

compression Ing 30Gag.70N/INg.17Gag gsN/Zn0O.

1. Hétéro-structure a puits quantique de bon accord de maille
Ing.17Gap g3N/Ing 32Alp 6sN/ZNO : caractérisé par une transition optique directe avec

une longueur d’onde de A = 0.442um.
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Cette hétéro-structure est caractérisée également par un tres forts confinement
des band-offsets en bande de conduction AE: = 500meV, et en bande de valence
AEy = 438meV.

2. Hétéro-structure a puits quantique sous compression
INg.30Gan.70N/Ing 17Gag g3N/ZnO : caractérisé par une transition optique directe avec

une longueur d’onde de A = 0.526um.

Cette hétéro-structure est caractérisée par un forts confinement en bande de
conduction égale a AEc = 400meV, par contre le confinement en bande de

valence est trés faibles de I'ordre de AEy = 70meV.

Une étude comparative du gain Laser de ces deux hétéro-structures est effectuée.
Le gain Laser pour ces deux hétéro-structures est le méme. La valeur maximale du
gain Laser est autour de 530 cm™, et I'effet d’injection de porteurs est presque le

méme.

La seule Iégére différence est la longueur d’onde dont le quelle le gain est produit.

De plus, nos résultats de courant de seuil Laser pour I'’hétéro-structure a puits
qguantique InyGa;xN/Ing 32Alp6sN/ZNO est de I'ordre de 1.6 kA/cm? pour le cas d’'une
contrainte compressive x(In)> 20%, et de 600 & 700A/cm? pour le cas d’une
contrainte détendue x(In)< 15%.

Avec les hétéro-structures Lasers Ing30Gag 70N/INg.17Gap gsN/ZnO a puits quantiques

sous compression, nous avons atteindre le vert du spectre électromagnétique.

Mais les hétéro-structures Ing17Gag.saN/Ing32Alg6sN/ZNO de bon accord de maille
donnent une possibilité de construire des hétéro-structures Lasers avec un bon gain
optique et une densité de courants de seuil a cause de ces énergies de confinement

trés élevées.
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