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Résumé

Résumé :

Les boites quantiques (BQ) semi-conductrices ont recu une attention considérable au cours
des dernieres décennies en raison de leurs propriétés remarquables, ou les porteurs de charge
sont confinés dans les trois directions de 1'espace. Dans les BQs, les niveaux d'énergie sont
discrets et les transitions entre les électrons et les trous sont comparables aux transitions entre
les niveaux discrets des atomes simples. Les BQs sont donc parfois décrits comme des atomes
artificiels. Ces structures ont été avantageuses dans les dispositifs optoélectroniques ou leur

utilisation permet d'obtenir des performances plus ¢élevées.

Parmi les semi-conducteurs a large bande interdite, 1'oxyde de zinc (ZnO) et ses alliages
ternaires ont fait l'objet d'une attention croissante ces derniéres années en raison de leurs
avantages potentiels par rapport aux nitrures III-V, tels que la disponibilité du substrat, des
technologies de croissance et de traitement comparativement plus simples et une énergie de
liaison des excitons plus ¢élevée (60 meV contre 25 meV pour le GaN). La grande bande
interdite du ZnO (Eg=3,4 eV) et les possibilités d'ingénierie de la bande interdite offertes par
le CdZnO (pour une bande interdite plus étroite) et le MgZnO (pour une bande interdite plus
large) font du systtme de matériaux ZnO un concurrent prometteur dans le domaine

optoélectronique.

A la lumiére de ce qui précéde, 1’objectif principal de notre thése est de montrer 1'importance
de la double utilisation du ZnO et ses alliages avec les BQs comme des milieux actifs dans les
diodes laser. On cherche a améliorer les performances et les propriétés des lasers a partir de
modélisation et simulation numérique des structures laser a BQ a base de ZnO et ses alliages

tel que MgZnO et CdZnO.

Nos résultats obtenus sont similaire globalement avec ceux de la littérature existante de
domaine du laser a BQs, ce qui nous donne une indication claire de 1'importance de ZnO et
ses alliages, et de la grande efficacité de notre modele utilisé pour mettre en évidence les

propriétés de ce type de composés optoélectroniques.

Mots clés : laser de semi-conducteur, boite quantique, ZnO, alliages, équations du bilan,

simulation.
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Abstract

Abstract:

Semiconductor quantum dots (QDs) have received considerable attention in recent decades
due to their remarkable properties, where charge carriers are confined in all three directions in
space. In QDs, the energy levels are discrete and the transitions between electrons and holes
are comparable with transitions between discrete levels of single atoms. So, quantum dots are
sometimes described as artificial atoms. These structures have been advantageous in

optoelectronic devices where their use allows obtaining higher performances.

Among wide-gap semiconductors, zinc oxide (ZnO) and its ternary alloys have received
growing attention in the last years due to their potential advantages over III-V nitrides, such
as substrate availability, comparatively simpler growth and processing technologies, and
larger exciton binding energy (60 meV against 25 meV for GaN). The large energy gap of
Zn0O (Eg=3.4 e¢V) and the bandgap engineering possibilities offered by CdZnO (for narrower
gap) and MgZnO (for wider gap) make the ZnO material system a promising contender in the

optoelectronics field.

In light of the above, the main objective of our thesis is to show the importance of the dual
use of ZnO and its alloys with QDs as active media in laser diodes. We seek to improve the
performance and properties of lasers from modeling and numerical simulation of QD laser

structures based on ZnO and its alloys such as MgZnO and CdZnO.

Our results are globally similar with those of the existing literature in the field of Qd lasers,
which gives us a clear indication of the importance of ZnO and its alloys, and of the high
efficiency of our model used to highlight the properties of this type of optoelectronic

compounds.

Keywords: Semiconductor laser, Quantum dot, ZnO, Alloys, Balance sheet equations,
Simulation.
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Nomenclature

Abréviation Désignation

BQ La boite quantique

Oz L'axe de croissance

SK Stranski-krastanov

VW Volmer-weber

FVdM Frank-Van der Merwe

XRD Diffraction des rayons X

WL Couche de mouillage (Wetting Layer)

MBE Epitaxie par jet moléculaire (Molécular Beam Epitaxie)

MOCVD Déposition chimique' organométalliqu.e' en phase vapeur
(Metal Organic Chemical Vapor Deposition,).

Zn0O L’oxyde de zinc

HF Hartree-fock

LCAO Combinaisons linéaires d'orbitales atomiques

DFT Density functionnal theory

GGA Generalized gradient approximation

HRXRD Diffraction des rayons X a haute résolution
LDA (gauche), la LDA incluant le SIC-PP

ARPES Angle Resolved photoelectron Spectroscopy

SIC-PP Self interaction corrected pseudo-potentials

LDA Local density approximation
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MASER gﬁﬁﬁ;ﬁn micro-ondes par émission stimulée de

Laser L‘ampliﬁcation de la lumiere par émission stimulée de
radiations

DEL Les diodes électroluminescentes

EEL Lasers a émission latérale

VCSEL Lasers a émission de surface a cavité verticale

FP Lasers Fabry-Perot

DBR Les lasers a réflecteur de Bragg distribué

DFB Les lasers a rétroaction distribuée

WL Couche de mouillage
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VB Bande de valence
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LO Optique longitudinale

WL Couche de mouillage
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GS L'état fondamental

HB L'élargissement homogene

IHB L'¢largissement inhomogene

GS Etat fondamental doublement dégénéré

ES1, ES2 Etat excité doublement quadruplement dégénéré

SCH Structure a confinement séparé

FWHM rl;le; Xﬁlrrlﬁ::nu)r maximale a mi-hauteur (full width at half
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Introduction générale

Les progrés des technologies de nano-fabrication au cours des derni¢res décennies ont facilité
la réalisation de nouvelles nanostructures semi-conductrices aux propriétés adaptées a des
applications spécifiques. Les nanostructures dont les dimensions spatiales sont comparables a
la longueur d'onde de Broglie des porteurs de charge résidant dans le matériau sont facilement
réalisables avec une précision nanométrique. A cette échelle de longueur, les effets de
confinement quantique modifient les propriétés électroniques et optiques et des phénomenes
quantiques intéressants apparaissenes. Les boites quantiques (BQs) semi-conducteurs ont regu
une attention considérable au cours des derni¢res décennies en raison de leurs propriétés
remarquables, ou les porteurs de charge sont confinés dans les trois directions de I'espace. Ce
confinement leur confeére un spectre en énergie discret. Ces structures ont ¢té avantageuses
dans les dispositifs optoélectroniques ou leur utilisation permet d'obtenir des performances

plus élevées.

En 1982, Yasuhiko Arakawa et Hiroyuki Sakaki ont proposé¢ l'utilisation de BQs comme
milieu actif de diodes laser [1]. Dans les BQs, les porteurs sont confinés a des dimensions
nulles, ce qui entraine une structure de niveaux d'énergie discrets similaire a celle des atomes.
C'est pourquoi les BQs sont également appelées atomes artificiels malgré 1'existence de
différences fondamentales. Les atomes artificiels sont constitués d'amas de plusieurs dizaines
de milliers d'atomes naturels et les porteurs sont piégés dans un potentiel parabolique. Leur
grand avantage est que, grace au choix des matériaux, de la forme et de la taille, les propriétés
des BQs peuvent étre adaptées a la demande. Les BQs sous forme de nanoparticules étaient
déja utilisées dans les années 1930 pour colorer les verres [2], méme si 1'on ne comprenait pas
alors que les différentes couleurs provenaient des différentes tailles des nanoparticules.
Appliqués dans les lasers comme 1'ont proposé Arakawa et Sakaki, les BQs peuvent, grace a
leurs niveaux d'énergie discrets, réduire la densité de courant de seuil, améliorer la stabilité en

température.

Le laser a semi-conducteurs a BQs est une source lumineuse importante pour les applications
de I’optoélectronique telle que la communication de données a haut débit, elle est insensible a
la rétroaction optique, et offre des caractéristiques de largeur de bande de modulation élevée
et de faible chirp, sa structure du dispositif est presque la méme que celle des lasers a semi-
conducteurs a émission par le bord a tripe étroite courants. Toutefois, dans la couche active,

de petites BQs d'une taille de l'ordre du nanomeétre sont fabriqués, généralement par une
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méthode d'auto-assemblage du cristal. Un laser a semi-conducteur a8 BQs commun n'est pas un
dispositif a couche unique, mais plusieurs couches minces de puits quantiques avec des BQs
sont empilées dans la région active. Un électron et un trou sont capturés dans une boite unique
et se comportent comme des particules confinées de dimension zéro avec un état énergétique
fixe. Ainsi, la lumiére émise par un laser a semi-conducteur a BQs présente un état de
cohérence ¢levé. La croissance du cristal, les caractéristiques du dispositif et leurs traitements

théoriques ont été présentés dans un livre de Sugawara(1999) [3].

Récemment, 1'oxyde de zinc (ZnO) a attiré l'attention de la communauté scientifique en tant
que "matériau du futur". Il s'agit toutefois d'une erreur d'appellation, car le ZnO a été
largement étudi¢ depuis 1935 [4], et une grande partie de ’industrie actuelle et de notre vie
quotidienne dépendent de ce composé. Le regain d'intérét pour ce matériau est né du
développement de technologies de croissance pour la fabrication de monocristaux et de
couches épitaxiales de haute qualité, permettant la réalisation de dispositifs électroniques et

optoélectroniques a base de ZnO.

Au cours de la derniere décennie, un certain nombre de groupes ont proposé que le ZnO
puisse étre un bon matériau pour les dispositifs optoélectroniques a part enticre, en raison des
nombreuses similitudes entre les propriétés optiques, électriques et structurelles du ZnO et du
GaN, notamment leurs bandes interdites (3,437 eV pour le ZnO et 3,50 eV pour le GaN a 2 K)
et leurs constantes de réseau. En outre, d'autres encore ont noté¢ que le ZnO possede une
énergie de liaison des excitons libres de 60 meV, soit environ deux fois celle du GaN, ce qui
pourrait conduire a des lasers a injection UV (diodes laser UV et détecteurs) tres efficaces a
température ambiante, a base de ZnO et ses alliages (MgZnO, CdZnO...), a condition qu'un
dopage p efficace et de bonnes jonctions p-n et hétérojonctions puissent étre démontrés dans
ces matériaux. Le dopage de type p du ZnO hétéro-épitaxial sur saphir a été rapporté par
plusieurs groupes japonais et américains, en utilisant un dopage accepteur de N et plusieurs

techniques de croissance différentes, avec des degrés de succes variables.

A la lumiére de ce qui précéde, L’objectif principal de ce présent travail est de montrer
l'importance de la double utilisation du ZnO et ses alliages avec les BQs comme des milieux
actifs dans les diodes laser. On cherche a améliorer les performances et les propriétés des
lasers a partir de modélisation et simulation numérique des structures laser a BQ a base de

ZnO et ses alliages tel que MgZnO et CdZnO.
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Cette thése comporte quatre chapitres. Le premier chapitre est consacré a la présentation des
généralités sur les nanostructures de type BQs par la définition des hétéro-structures semi-
conductrices souligner la dynamique de porteurs dans une BQ, les propriétés de base des BQs,
citer les différentes méthodes, les techniques expérimentales de la fabrication et présenter les

applications des BQs dans le domaine optoélectronique et photonique.

Le second chapitre dédi¢ a la description sur I’oxyde de zinc (ZnO), nous présenterons un ¢tat
de l’art de ses principales propriétés telles que sa structure cristalline, sa structure de
bandes ¢électroniques, ses caractéristiques électriques, optiques ou encore thermiques.
Nous présenterons ensuite les différents alliages a base de ZnO tels que MgZnO, CdZnO et

BeZnO et leurs propriétés.

Le troisiéme chapitre porte sur 1’état de 1’art sur les lasers, nous présenterons le principe de
fonctionnement et les caractéristiques principales d’un laser a semi-conducteur. Et pour
comprendre la physique de base et la modélisation de laser a BQs, nous décrirons ses
propriétés fondamentales notamment la structure électronique, les processus de diffusion des
porteurs, le gain et l'indice de réfraction, ainsi que les ¢élargissements homogenes et

inhomogenes.

Le quatrieme chapitre est consacré aux résultats de modélisation et simulation numérique qui
ont ét¢ menées dans ce travail. Deux nanostructures de basse dimensionnalité de laser a base
de ZnO et ses alliages (ZnO/MgZnO et CdZnO/ZnO/MgZn0O) ont ét¢ étudiées. Cette analyse
est basée sur une approche semi-analytique d'un ensemble d'équations de taux couplées. Afin
d'améliorer les performances dynamiques du laser a BQ et son fonctionnant sur 1'état excité,
I’influence de plusieurs parameétres comme par exemple le courant d’injection, I'¢largissement
homogene (les effets de la température), la puissance de sortie, la réponse de la modulation

du petit signal et les caractéristiques de gain, ont ét¢ montrés et présentés.

Enfin, nous terminons par une conclusion générale qui résume nos résultats les plus

saillants.
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CHAPITRE I Généralités sur les boites quantiques

I.1. Introduction

Les boites quantiques (BQs) semi-conductrices sont des objets de dimensions nanométriques,
qui contiennent typiquement plusieurs milliers d'atomes de matériaux semi-conducteurs, ce
qui méne au confinement des électrons et / ou des trous dans les trois directions spatiales et
leurs niveaux d’énergie sont discrets, Un tel systéme de dimension zéro se comporte dans les
propriétés ¢lectroniques et optiques presque comme un «atome artificiel» et offre de
nombreuses possibilités pour de nouvelles applications, par exemple dans les dispositifs
¢lectroniques tels que les transistors a effet de champ [1, 2, 3] ou les cellules mémoires [2, 4,
5, 6], ainsi que dans les dispositifs optoélectroniques tels que les lasers [7, 8, 9], les détecteurs
[10,11], les amplificateurs [12], des dispositifs optiques haute fréquence [13, 14, 15] et des
sources a photon unique [16, 17, 18]. Les BQs peuvent étre synthétisées par différentes
méthodes comme 1'épitaxie a jets moléculaires [19], la chimie colloidale [20], ou par dépot
chimique en phase vapeur a partir de précurseurs organométalliques [21]. Les BQs définies
par les potentiels €lectrostatiques permettent aussi d'observer des effets liés au confinement

quantique a trés basse température [22].

Dans ce chapitre, nous allons présenter des généralités sur les nanostructures de type BQs, la
premiere partie du courant chapitre est consacré a la définition sur les hétéro-structures semi-
conductrices ainsi que la dynamique de porteurs dans une BQ, la deuxiéme partie traite des
propriétés de base des BQs. Par la suite, nous décrivons brievement les différentes méthodes
et techniques expérimentales de la fabrication. Finalement nous présenterons également les

applications des BQs dans 1’optoélectronique et la photonique.

1.2. Les hétéro-structures semi-conductrices

En maitrisant les conditions de croissance des matériaux, la physique des semi-conducteurs
et ses domaines d'application peuvent faire des avancées étonnantes. Depuis les années 70
du siecle dernier, diverses techniques de croissance ont été développées qui ont permis
d'améliorer la qualité du contrdle final du dépot d'atomes, mono couche par mono couche.
Ainsi, il est possible de concevoir des structures semi-conductrices dont les tailles sont
réduites de 1'ordre de la longueur d'onde des électrons dans le milieu, qui est typiquement de
quelques nanometres, et dont les compositions peuvent également varier a 1'échelle du

nanometre.

Etude et simulation des propriétés électroniques et optiques d'un laser a boite quantique a base de ZnO et ses alliages



CHAPITRE I Généralités sur les boites quantiques

Dans ce type de structures, du fait que le potentiel a l'interface entre deux matériaux de
différente énergie de bande interdite est discontinu, des effets de confinement se produisent
(Figure (I.1)). Les porteurs ne se déplacent plus librement dans toutes les directions de
'espace, et leurs états énergétiques sont quantifiés dans les directions de confinement. Nous
présenterons ici en détail les principales propriétés électroniques des puits quantiques

(confinement unidimensionnel) et des BQs (confinement tridimensionnel).

Dans une hétéro-structure, 1'électron est soumis a un potentiel non périodique reflétant
l'alternance des matériaux qui la composent (A et B). En pratique, ce potentiel peut étre

remplacé par la somme du potentiel périodique associé au cristal virtuel « moyen »

V

cristal

(T) et du potentiel variableV;' (), qui définit I'hétéro-structure [23]. Ce dernier,

¢galement appelé potentiel de confinement, permet de considérer des variations d'énergie de

bandes entre les différents matériaux semi-conducteurs de 1'hétéro-structure.

Energie
A
H BC
H
e :
Puits quantiques . i
Axe de Ea(B) E Ea(A)
Ccroissance ﬂ
H
. B
. e |
I %I
Energie
Barigre (&tats 30) 0
I
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Boiles guantiques B Al B Boite guantique :
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F- Walence
H

Figure (I.1) : Schéma de principe de la structure de bande (a) d'un puits quantique (b) d'une BQ.

L'équation de Schrodinger pour une hétéro-structure s'écrit alors :

K - B )
= E Af +Vcristal (r) + \'/Ill1 \Pn,l'( (r) = En,lz\Pn,l.( (r) (I 1)

H‘I’n,l-(
% est la constante de Planck réduite, m,la masse de l'électron dans le vide et n1'indice des

bandes considérées.

Nous utiliserons l'approximation de la fonction enveloppe pour simplifier cette équation. Cela
inclut de considérer que le potentiel V}, varie lentement par rapport au parametre du maille.

Ceci est légal, sauf aux interfaces entre les deux matériaux, qui sont abruptes. Cependant,
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I'approximation de la fonction enveloppe reste valable pour les hétéro-structures pour deux

raisons :

e Aux interfaces, on prend en compte de la différence de masse effective des deux
matériaux formant l'hétéro-structure, de plus la fonction enveloppe et la densité de
courant de probabilité de présence a une continuité.

e D'autre part, le trés fort confinement permet d'ignorer la densité de probabilité¢ de

présence aux interfaces entre les deux matériaux.

Dans le cadre de I'approximation de la fonction enveloppe, on décrit la fonction d'onde ¥ . a

partir des fonctions de Bloch en Kz(),un’o(f), moyennées sur l'ensemble de I'hétéro-

structure. Elles font intervenir des fonctions lentement variables devant le pas du réseau

cristallinE, , appelées fonctions enveloppe.

La fonction d'onde ¥ . (f) pour les électrons de conduction s'écrit :

W, (F)=F,, (F)u,,(F) (1.2)

Nous pouvons a présent obtenir une nouvelle équation de Schrodinger faisant intervenir
I'hamiltonien de masse effective H . Toutes les variations entre les couches semi-conductrices

s'expriment alors grice a la masse effective m, () des matériaux semi-conducteurs massifs

qui constituent I'hétéro-structure [24]. La fonction d'onde associée est la fonction enveloppe F,

L'équation (I.1) devient alors, pour la bande de conduction :

ﬁFn,k (i:) = [_vzh—zv + Vch (f)]Fn,k (i:) = (En,k _En,O)Fn,k (?) (13)

m, (7)

m, (T)est la masse effective qui dépend du matériau semi-conducteur et E , —E, , est

n,0
I'énergie de confinement. L'approximation de la fonction enveloppe revient donc a considérer

I'hétéro-structure comme un cristal "virtuel", qui aurait les mémes propriétés de symétrie que

le cristal de départ, perturbé par un potentiel considéré comme extérieur V" .

Cette équation est valable uniquement pour une bande simple ou la masse effective ne dépend

que dek . Un calcul tenant compte de plusieurs bandes est décrit dans [23] et les références
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incluses. Il nécessite I'utilisation d'une nouvelle fonction enveloppe, possédant autant de

composantes que de bandes considérées.

Nous pouvons maintenant résoudre I'équation (I.3) pour une hétéro-structure. Dans cette
partie, nous nous intéresserons en particulier aux principales propriétés €lectroniques des puits
quantiques (cas d'un confinement unidimensionnel) et des BQs (cas d'un confinement
tridimensionnel). Nous présentons sur la Figure (I.1) le schéma de principe de ces structures

de basse dimensionnalité.

1.2.1. Les puits quantiques

La figure (I.1.a) montre schématiquement la structure du puits quantique, qui est obtenue en
insérant un fine couche d'un matériau A entre deux couches de matériau B de largeur de
bande interdite plus importante. Les porteurs restent libres de se déplacer dans un plan
perpendiculaire a l'axe de croissance (Oz), mais ont des états énergétiques quantifiés dans la
direction de confinement. L'équation peut étre décomposée aux valeurs propres entre la partie

suivant z et une partie dans le plan du puits dont la solution est une onde plane 2D.

La relation de dispersion peut s'écrire :

(L4)

: ch’h

Dans le cas de I'approximation d’un puits de potentiel de largeur L et de barricres infinies des

deux cotés, les énergies de confinement E_ sont données par :

2_2
eh hm

=————n n~1,2,3, ... 1.5
“ 2m, L} @3)

Ou n, sont les nombres quantiques primaires pour 1'¢lectron ou pour le trou.

Dans le cas d'un semi-conducteur en phase ZB, ceci se traduit par la levée de dégénérescence

des bandes de trous lourds et de trous légers au centre de la zone de Brillouin du fait que

m,, #m.
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I.2.1.1. Notion d'exciton 2D

L'effet de la dimension structurelle sur les excitons affecte non seulement leur densité
d'états, mais affecte également leur énergie de liaison. Dans le cas des excitons

bidimensionnels (2D), le mouvement des €lectrons et des trous est restreint selon la direction

(Oz). Celui-ci est décrit par les fonctions d'onde ¢e(l€2,e) de I'électron et ¢, (Ez,h)du trou.

Dans le plan, le mouvement de I'exciton est décrit en considérant séparément le mouvement
du centre de masse et de la particule réduite. Le mouvement du centre de masse peut étre
décrit par une onde plane 2D et celui de la particule réduite par une fonction d'onde

hydrogénoide 1S a deux dimensions de rayon de Bohra, . Cette derniere s'écrit :

@fn’i(ﬁ..)a/é exp —% (L6)

Ou le rayon de Bohr a,,, décrit la distance moyenne dans le plan entre 1'¢lectron et le trou.
La relation de dispersion d'un exciton 2D s'écrit :

- (K> +K?
E2’(K,n)=E,+E; +E) —E! (3D) - ( - ) (1.7)
ex g n, n, ex (n _1/2)2 2M

Ou Ei(h) correspond a I'énergie de quantification de 1'électron (du trou), donnée par la relation

(I-5) dans le cas d'un puits de barriéres infinies. L'énergie de liaison de 1'exciton 1S se trouve

renforcée E. (2D)=4E, (3D)ainsi que sa force d'oscillateur. En effet, la quantification

selon l'axe (Oz) augmente le recouvrement des fonctions d'onde de 1'¢lectron et du trou,

renforgant leur attraction et réduisant le rayon de Bohra, .

1.2.2. Les boites quantiques (0D)

Les boites quantiques sont des nanostructures qui confinent les porteurs de charge dans les
trois directions spatiales. Ce confinement tridimensionnel se traduit par une structure
¢lectronique discréte, qualitativement différente de la structure électronique d'un puits
quantique qui ne confine les porteurs que dans une seule direction. Par conséquent, les boites
quantiques présentent des niveaux d'énergie électronique discrets situés dans la bande de
conduction. Le résultat de la limitation de l'effet cumulatif des porteurs dans trois directions

de l'espace est de produire un objet appelé boite quantique. Tout comme dans les puits
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quantiques ou les fils quantiques, les gens observent la discrétisation des niveaux d'énergies

dans trois directions de I'espace

) 2 N 2 2
I 3 Y ) (L8)
st om' | L L, L

On a donc une discrétisation compléte des niveaux d’énergies du semi-conducteur.

Nous apparentons souvent aux BQs comme des "atomes artificiels". En raison de ces niveaux
discrets, la densité d'états peut modifier considérablement. Elle s’exprime alors comme une

somme de Dirac comme présentée dans la Figure (1.2):

p"™ (E) ot Z‘mmny,nza(E—(Eg YE, . )) (1.9)

Nous avons finalement complétement résolu le probléme soulevé pour les structures

massives. Les porteurs injectés se recombineront ici sur des transitions discretes.

Enfin, sachez qu'il existe des structures appelées pointillés ou batonnets quantiques (quantum
dash en anglais). Entre les fils quantiques et les BQs, ils ont un confinement selon deux
directions de 1'espace, mais ne sont pas infinis dans la troisieme direction. Cependant, ils sont

suffisamment étendus pour qu'il n'y ait aucun confinement dans cette troisi¢me direction.

I.3. Intérét des boites quantiques

L'importance du BQ vient d’effets de basse dimensionnalit¢ (0D) qui provoquent des
changements dans les propriétés électroniques. Ces inclusions nanométriques présentent un
fort confinement tridimensionnel des porteurs, car les porteurs vont aller dans le BQ pour
minimisant leur énergie. Ce confinement conduit a la discrétisation de I'état électronique.
C'est cette caractéristique des BQ qui a suscité le plus d'intérét car ils peuvent étre considérés

comme des atomes artificiels.

Dans le domaine de I'optoélectronique, l'utilisation du BQ dans la structure des émetteurs et
des détecteurs peut améliorer certaines de leurs caractéristiques : courant de seuil faible (16 A
cm?[25]), sensibilité a la température réduite, dans le cas de un seul BQ, la raie d'émission est
fine, et pour un ensemble de BQ, la raie d'émission est plus large. Les bandes d'émission et de

détection sont accordables a l'aide de la technologie de diffusion croisée.
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Densite d'états
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Energie Energle
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() il quantigue (LD} @ boite quantique (0D}

Densité d'états
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Figure (I1.2) : Représentation de la densité d’états des porteurs de charges associées respectivement a

un matériau massif (3D): dp E V2, un puits quantique (2D): dp const » un fil quantique (1D):
dE dE

dp , p-veetune BQ(0D): 9P o 5 (k).
dE dE

1.4. Dynamique de porteurs dans une boite quantique

Le BQ auto-assemblé peut capturer des €lectrons ou des trous pendant une certaine durée, en
fonction des différents processus d'émission qui se produiront. Par conséquent, BQ agit
comme un réservoir de stockage de charges et d'informations. Les mécanismes d’émission de
porteurs d’'une BQ vers les bandes de conduction ou les bandes de valence du matériau
barriére limitent cette période de stockage. Dans cette partie, nous nous concentrerons sur les
différents types d'émission pouvant exister au sein d’une boite sous l'influence d'un champ
¢lectrique. Le dépiégeage des porteurs confinés dans la boite peut étre réalisée par I'une des
méthodes suivantes : activation thermique, effet tunnel ou tunnel activé thermiquement
(Figure (I1.3)). Dans la suite nous allons introduire une description générale de ces

phénomenes d'échappement de porteur dans la bande de conduction.

Le champ F
\ S ——

= Emission thermigque

Emission tunnel activée
thermigquement

Emission tunnel

e

Barriégre
tunnel

Figure (I.3): Différents mécanismes d’émission de porteurs dans la BQ.
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1.4.1. Emission activée thermiquement

L'émission thermique est le principal phénomene qui domine I'émission de porteurs dans BQs
auto-assemblées et les défauts profonds dans les semi-conducteurs, et a été largement étudié.
La réponse du BQ sous activation thermique peut étre similaire a la réponse d'un défaut
profond. Ce type d'excitation provoque l'émission des électrons (trous) avec un taux
d’émission thermique e, (ep) est donnée par :

nl/p

€ (T) = ATzo'n/p exp(— kaT ] pour les électrons n et les trous p (I.10)

Avec E'"est I’énergie d’activation des électrons/des trous, o,,, est la section efficace de

capture et A est une constante indépendante de la température.

Expérimentalement, il existe nombreuses précautions préventives a prendre pour les BQs.
Parce que le processus d'émission peut étre beaucoup plus compliqué et que I'énergie
d'activation thermique extraite est différente de I'énergie d'activation (EC-E1) entre le niveau

d'énergie de la boite et la bande de conduction du matériau barriere. [26, 27]

1.4.2. Emission Poole-Frenkel, tunnel pur et tunnel activée thermiquement

En présence d'un fort champ électrique, la structure de bande est fortement courbée. Cela
conduit a I'existence de I'effet Poole-Frenkel, de I'émission tunnel pure et de 1'émission tunnel

activée thermiquement.

En 1938, I’effet Poole-Frenkel a ét¢ ¢tudié dans un model unidimensionnel [28]. L'existence
de ce phénoméne est marquée par 1’abaissement de la barriére de potentiel au-dessus duquel

les porteurs s’échappent (Figure (1.3)).

Le taux d’émission Poole-Frenkel est donné par :

en(F)zen(T)exp(%j (L.11)

Avec OE(F)est le changement effectif de 1’énergie d’activation. Ce potentiel coulombien est

donné par [29]:
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SE(F) %( eF ] (L12)

TIEE,

En combinant ces deux équations, on obtient :

(F))_1f e V7P
(23 o

Avec ¢ est la constante di¢lectrique de la matrice.

Par conséquent, la variation linéaire de 1'émission logarithmique de e, en fonction de la racine

carrée du champ électrique "> . En plus de I'effet Poole-Frenkel qui améliore 1’émission des
porteurs vers la bande de conduction ou bande de valence, il existe également un effet tunnel
pur. L’émission tunnel est le principal processus d’émission qui limite la durée de stockage

des porteurs (Figure (1.4)).

>

Ez Tunnel
i 1 \

Figure (I.4): Emission tunnel des porteurs du niveau fondamental de BQ vers la bande de conduction
de la couche matrice.

Une modélisation simple de ce phénoméne appliquée a la barriére énergétique triangulaire

[30, 31] donne la formule suivante, qui relie le taux d’émission tunnel au champ électrique

* 3/2
e’ :Lexp (_E}/an Ep (1.14)
42m’'E, 3)Vh eF

Le facteur exponentiel est une expression couramment utilisée pour la transparence de la

appliqué (F) :

barriere triangulaire. Par conséquent, la probabilité de passage par effet tunnel augmente avec

la courbure de la bande sous-champ.
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Sous un champ électrique F, le taux d’émission tunnel pur pour une BQ allongée d’une

distance L suivant la direction z est décrit par I’équation suivante :

hrx 4\ [2m" EX*?
¢ = o P (_EJV "o )

Pour 1'émission tunnel activée thermiquement : la combinaison de 1'émission thermique et de

I'émission tunnel produit une émission tunnel activée thermiquement (également connue sous
le nom d'effet tunnel assisté par phonons). La participation de phonons énergétiques réduit la
largeur de la barriére et augmente la probabilité¢ d'émission du tunnel. Par conséquent, on peut
conclure que le processus se compose de deux étapes : la premicre étape implique une
activation thermique a un niveau d'énergie plus €levé, puis un passage a travers une barriére
triangulaire par effet tunnel. Ce type d'émission dépend de la température, de la forme de la

barriére de potentiel et du champ électrique dans le matériau.

Une méthode trés simplifié¢e donne une expression pour 1'émission tunnel activée
thermiquement (Equation (1.16)). Elle est composée du produit de la transparence de la

barriere triangulaire et le taux d’émission thermique des €lectrons. [30]

E}’l * 3/2
e’ = AT o, exp(— k;]exp (—%j, I 2;? Ee; (1.16)

L'effet de I’émission tunnel assistée par phonons a été largement étudi¢ expérimentalement

pour les défauts profonds [32, 33] et a été observé dans plusieurs BQs [34, 35, 36].

L.5. Propriétés de base des boites quantiques

Une BQ peut étre imaginé comme un €norme atome artificiel, compos¢ de milliers d'atomes
réels. C'est une structure qui confine spatialement les porteurs a une région de 'ordre de la
longueur d'onde de De Broglie, ce qui affecte considérablement 1'état quantique du systéme.
Cela a fait des progres significatifs dans la recherche sur les propriétés de base des systémes a
zéro dimensionnalité, et a créé des opportunités pour de nouveaux dispositifs dans divers

domaines d'application [37].
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I.5.1. Propriétés électroniques

I.5.1.1. Confinement de porteurs

Si un matériau semi-conducteur avec un gap optique Ey; appelé couche active est entouré
d'un matériau avec un gap plus grand Ey, (appelé barriere), une région ou les porteurs
(électrons et trous) sont confinés avec des énergies quantifiées sera créée. La structure
¢lectronique du matériau présente des niveaux d'énergie discrets qui dépendent de 1'épaisseur

et de la profondeur du puits.

La réduction de la dimensionnalité¢ des I'hétéro-structures conduit aux différents types de
confinements des porteurs, on parle donc du confinement bidimensionnel dans la structure a
puits quantique, du confinement unidimensionnel dans la structure a fils quantique, et enfin
du confinement a zéro dimension dans la structure de BQs. Comparé aux matériaux massifs,
aux puits quantiques ou aux fils quantiques, le confinement électronique dans les BQs peut
provoquer une modification radicale de la densité¢ d’états électroniques. En fait, la densité
d'états €électronique présente un spectre discret sous 1’action de ce confinement provoqué par

la discrétisation des niveaux d'énergies, comme le montre la figure (1.2).

1.5.1.2. Etats électroniques et niveaux d’énergies

En raison du confinement en énergie dans les trois directions de l'espace, les niveaux

d’énergies des électrons et des trous sont entierement discrétisés dans une BQ.

De plus, la forte contrainte biaxiale appliquée entre le matériau qui constitue la boite (a;,,,=
6.0583A) et le matériau qui l'entoure ( a,,, = 5.6533A) ajoutée a la rupture de symétrie entre

I'axe de croissance et les directions du plan, repoussant la bande de trous légers. Par

conséquent, seuls les trous lourds sont considérés dans la suit.

La structure de boite InAs / GaAs produite par croissance auto-organisée contient GaAs sous
forme 3D (massive), un puits mince 2D (couche de mouillage) d'InGaAs et des boites 0D
d'InAs. Par conséquent, les états de conduction de ce systéme sont constitués d’un continuum
d'énergie correspondant a la bande de conduction du GaAs massif. Ensuite pour des énergies
plus faibles se trouve le continuum de la couche 2D d’InGaAs (couche de mouillage), et enfin
pour des énergies encore plus basses, les états de conduction sont réduits aux états discrets des
boites. La figure (I.5) montre les densités d'états de valence et de conduction du systéme

InAs/GaAs. Sur cette figure, nous avons représenté trois niveaux d'énergie dans la boite,
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représentant 1Se (h) (niveau fondamental), 1Pe (h) et 1de (h) (niveaux excités) pour les

¢lectrons (respectivement pour les trous). [38]

—a—"H

Bande de Conduction ~ I

—ih)lu.,
—
i),

[ : Boite quanti que (0D)
Bande de Walence I : Couche de monillage {200

[ : Matériaun barriere (300

Figure (I.5) : Schéma de la densité d’états électronique et morphologie d’une structure a boites BQs
InAs/GaAs. Les fléches en pointillé symbolisent les transitions optiques permises dans les boites [38].

L'emplacement et le nombre de niveaux d'énergie accessibles aux électrons dans les boites
restent a déterminer. La figure (I.6) montre un diagramme schématique simple de la structure
¢lectronique d’une BQ, montrant l'effet de la taille des BQs sur le nombre et la position des

niveaux d'énergie.

Différents modéles ont été utilisés pour calculer ces niveaux d'énergies. La considération la
plus simple est une particule dans une sphére entourée de barriéres de potentiel infinies. En
introduisant des barrieres de potentiel finies et différentes masses effectives entre 1’intérieur et
I’extérieur de la boite, le modele a été encore amélioré. Pour les BQs non sphériques, ce
modele n'est pas suffisant, et la forme de la boite doit étre prise en compte. Malheureusement,
la forme exacte et la composition de la boite sont encore mal comprises, il est donc difficile
de comparer avec précision les calculs théoriques des niveaux d'énergie avec les résultats
expérimentaux. De plus, compte tenu de la forme de la boite, nous allons faire face a un
probléme. Selon les variables d’espace, le potentiel de confinement ne peut pas étre séparg,

donc 1'équation de Schrodinger doit alors souvent étre résolue numériquement. [39]

Il existe de nombreuses méthodes de calcul. Par exemple, J. Y. Marzin et al ont donné une
méthode semi-analytique pour les BQs coniques [40]. Stier et al. ont proposé un calcul des
niveaux d’énergie dans une boite en tenant compte des contraintes par une méthode kp a 8
bandes [41]. Cornet et al. ont utilisé une approche basée sur la transformation de Fourrier de

I’équation de Schrodinger pour tenir compte de la couche de mouillage [42]. D'autres
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méthodes théoriques plus atomistiques ont également été proposées, telles que les calculs de

liaisons fortes par Lippens et al [43] ou les méthodes de pseudo-potentiel par Wang et al [44].

Matériau barriére (3D) Couche de mouillage (2D)

_J T

Niveaux d’énergies
dans une boite
quantique (0D)

. o | I

Grosse boite Petite boite

Figure (1.6) : Niveaux d’énergie dans les BQs. Le confinement en énergie des porteurs varie selon les
dimensions des boites. Plus la boite est petite, plus le confinement est fort et donc plus les niveaux
d’énergie sont éloignés du fond du puits (comme pour un puits & une dimension). [38]

L.5.2. Propriétés optiques

Le confinement des porteurs dans les BQs conduit a des émissions d'excitoniques plus
intenses par rapport a celles obtenues dans des matériaux massifs en raison de la localisation
des porteurs dans l'espace. Il s’avéré que par rapport aux matériaux massifs, ces hétéro-
structures ont des propriétés intéressantes, et ont de meilleur performance optiques en raison
d'une amélioration du l'interférence des fonctions d'onde, et de la possibilité de contrdler le
comportement optique en ajustant la composition et la taille de ces nanostructures. De plus, la
modification du diagramme de bande due a la quantification des niveaux d'énergie réduit le
couplage des porteurs avec les phonons. Par conséquent, l'efficacité radiative élevée de ces
nanostructures est une caractéristique importante pour les applications dans les dispositifs

optoélectroniques. [45, 46]

I.5.2.1. Luminescence d’un ensemble de boites quantiques

En plus de la boite (0D), les structures a BQs comportent également une matrice semi-
conductrice (3D) et une couche de mouillage (2D). Ceci conduit a l'apparition des bandes
d’émission de la barriére du massif ainsi que de la couche de mouillage a des énergies
supérieures sur les spectres de photoluminescence stationnaire de ces structures a celle des

BQs (Figure (1.7)).
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Le spectre PL d’un ensemble de BQs est généralement trés large (LMH de 20 a 100 meV), car
I'¢largissement inhomogeéne de la bande d’émission traduisant les fluctuations statistiques de

taille des boites de la population.

Boites quantiques cownche de mowillagze
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Figure (1.7) : Spectre de photoluminescence d’une structure a boite quantique InAs/GaAs a la
température ambiante. [38]

1.5.2.2. Luminescence d’une boite quantique unique

Diverses techniques sont utilisées pour affiner le spectre PL des BQs. Par conséquent, il est
possible d'isoler la raie de photoluminescence d’une BQ wunique de la distribution
inhomogene. La figure (I.8) montre le signal de photoluminescence obtenu pour deux
diametres différents de nano ouvertures dans un masque métallique. Le premier spectre (a)
contient une dizaine de raies fines, chaque raie correspondant a I'émission d'une boite. En
revanche, le spectre (b) contient une seule raie fine preuve de I’émission d’une seule boite. La

largeur de cette ligne est limitée par la résolution du banc expérimental utilisé (250ueV). [47]

I.5.3. Propriétés structurales

1.5.3.1. Dimensions caractéristiques

Pour que la quantification soit efficace dans les BQs, il faut que ces derniéres aient des

dimensions inférieures a la longueur d’onde de De Broglie thermique donnée par la relation :

Ao 2mh (L.17)

" am kT

m, est la masse effective de I’électron dans la BQ, k est la constante de Boltzmann.

Dans le cas contraire, les effets quantiques seront masqués par 1’énergie thermique kT.
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Afin de préserver les effets de confinements, les BQs doivent répondre a deux exigences :

| (a)

= ]

= T T T T T

3

: (b)
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Figure (1.8) : Spectre de photoluminescence a basse température a) d’une dizaine de BQs InAs/GaAs.
b) d’une BQ unique InAs/GaAs. [38]

La taille des boites doit étre supérieure a une limite basse, pour garantir qu'il existe au moins
un niveau électronique dans la structure quantique. Cette taille minimale est définie par

l'égalité entre la discontinuité de la bande de conduction AE_ et la valeur approximative du
premier niveau présent dans la boite [48]:

!

AE, = e
2me Dmin

(118)

Il s'agit d'une estimation théorique car il y a toujours un niveau méme dans des boites de tres
petite taille. La différence d'énergie entre deux niveaux successifs doit étre suffisamment
grande pour que la population thermique a 300 K du niveau excité soit faible comparée a la

population du niveau fondamental.

1.5.3.2. Défauts

Parmi les obstacles a 1’émission de lumicre dans un semi-conducteur, les impuretés et défauts
cristallins sont susceptibles de piéger les porteurs et entrainer leur recombinaison non
radiative. Si les BQs limitent efficacement la diffusion des porteurs aux défauts dans le
volume, les picges de recombinaisons présents a l'interface entre les BQs et les barricres
doivent étre réduits. Il s’agit donc de fabriquer des BQs sans défauts structuraux avec des

interfaces de bonne qualité, afin d'améliorer I'efficacité radiative.
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I.6. Caractéristiques physiques des boites quantiques

I.6.1. Croissance auto-organisée des BQs
1.6.1.1. Modes de croissance

Expérimentalement, plusieurs méthodes de fabrication de BQ ont été rapportées, les trois
modes les plus connus sont (Figure (1.9), le premier mode de croissance Volmer-Weber
(VW), est celui de la croissance bidimensionnelle couche par couche [49]. Dans la VW, les
interactions adatom-adatom sont plus fortes que celles de 1'adatom avec la surface, ce qui
conduit a la formation de groupes ou d'ilots d'adatom en trois dimensions (3D) [50]. Ainsi que
leur grossissement, provoquera la croissance de films multicouches rugueux a la surface du
substrat. Ce mode sert a fabriquer des BQs. Le deuxiéme mode c’est le Frank-Van der
Merwe (FM), et de maniére antithétique, que VW, les adatomes s’attachent préférentiellement
aux sites de surface, ce qui donne des couches enticrement formées et lisses. Cette croissance
couche par couche est bidimensionnelle, ce qui indique que des films complets se forment
avant la croissance des couches suivantes. [50, 51]. Ce mode essentiellement utilisé¢ pour
fabriquer des jonctions PN et des puits quantiques. Le troisiéme est le mode Stranski-
Krastanov (SK), actuellement c’est le mode le plus employé pour la croissance des boites
quantiques, Ce mécanisme de croissance a été€ noté pour la premiére fois par Ivan Stranski et
Lyubomir Krastanov en 1938 [52], mais son application était en 1985[53]. Le SK est un
processus intermédiaire caractérisé a la fois par la croissance des couches 2D et des ilots 3D,
il consiste a déposer une couche épitaxiale mince d’un matériau présentant un paramétre de

maille (a.) plus grand que celui du substrat cristallin (a;).

(@) (b) (©)

Couche de
mouillage

Substrat

Figure (1.9) : Modes de croissance : a) Volmer-Weber (VW), b) Frank-Van der Merwe (FVdM) et
¢) Stranski-Krastanov (SK) [54].

Dans ce cas, le matériau épitaxié est en compression dans le plan de croissance et est soumis

a une contrainte o. initialement les atomes de la couche épitaxiale adaptée par compression
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biaxiale dans une région de croissance couche par couche, traditionnellement appelée couche

de mouillage (CM), par suite 1’énergie ¢€lastique accumulée devient suffisante pour
I’apparition de petits ilots tridimensionnels 3D dans la couche CM aprés une certaine
épaisseur critique (C’est une forme de relaxation €lastique des contraintes) (Figure (1.10)),

parce que le mode de croissance de SK soit applicable si le désaccord de maille doit

étre suffisamment important Aa/a >2% (Aa=a,—a,), Pour un Aa/a <2% la relaxation

se fait d’une fagon plastique par la formation de dislocations.

Empilement vertical des
couches de BQs

Croissance d’une couche Apparition des ilots 3D
2D de mouillage (CM) aprés une épaisseur

critique |

Figure (I.10) : Etapes de la méthode de croissance Stranski-Krastanov.

1.6.1.2. Contrainte dans les structures de boites quantiques

La densit¢ de BQ dépend en grande partie des conditions de croissance. En utilisant
I'empilement vertical de plusieurs plans BQ, une haute densit¢ de BQs peut étre assurée.
Cependant, la croissance du BQ multicouche conduira a I'accumulation de contraintes internes
dans la structure. Aprés un certain nombre de couches de BQs, la contrainte se relache
plastiquement par la formation des défauts et des dislocations dans la structure. Afin d'éviter
la relaxation, 1'énergie ¢élastique totale Eiy, de la structure ne doit pas dépasser la valeur

critique. Cette derniére est donnée par la relation suivante [55]

E

totale

=N,

empilement

(e )Y -e A (L.19)

Avec Nempitemen: €St 16 nombre d’empilement, (&) est la contrainte moyenne perpendiculaire

aux couches de BQs, e est 1’épaisseur des couches d’espacement entre les différents plans de
BQs, et A est une fonction des coefficients élastiques de chaque couche, et elle est donné par

[55]:
A=C, +C,-2C/C, (1.20)

Avec C;; et C;, sont les constants élastiques en (GPa).
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La contrainte perpendiculaire & de I'i"™ couche dans un empilement est donnée par la

relation suivante [56]

g =% (121)

Avec a,, est le paramétre de maille perpendiculaire de 1™ couche ¢épitaxiale et a; est

le parametre de maille du substrat. Par conséquent, la contrainte perpendiculaire moyenne est

calculée comme suit :

(€)= % (L.22)

La valeur de la contrainte moyenne peut étre obtenue a partir de la spectroscopie de

diffraction des rayons X (XRD) par 1’équation suivante [57]

(o) =—0___, (123)
sin(6, + AQ)

Ou 6, est I’angle de Bragg du substrat, A@ est la séparation entre le premier pic du super

réseau des BQs.
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Figure (I.11) : Spectres XRD pour une structure a 5 multicouches de BQs (a) sans couche de
compensation de contrainte, (b) 8 MC de Ing3s Gages P, (¢) 8 MC de Ing 30 Gagro P et (d) 4 MC de GaP
[56].

Par exemple, comme le montre la figure (I.11) qui présente les spectres XRD pour quatre

échantillons qui ont des QDs a 5 piles avec une épaisseur d'espacement de 15xnm (les premiers
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pics du super-réseau des BQs désigné par les fleches). Une diminution de la contrainte

moyenne dans les structures a multicouches de BQs a été montrée par cette figure, en utilisant

une technique de compensation de contrainte.

Avec 1’¢laboration de cette derniere et de la technique de 1’indium-flush, les problémes
d'accumulation de contraintes compressive et de relaxation plastique de contrainte et de

formation des défauts ont été surmontés. [56]

1.6.1.3. La couche de mouillage

Pour obtenir des BQs, il convient de réaliser de petits volumes d’un matériau appelé "couche
de mouillage" ou Wetting Layer (WL) dans laquelle se trouvent les boites. Cette couche est de
I’ordre de 1nm et se comporte comme un puits quantique. L’importance de cette couche de
mouillage est de taille puisque des porteurs libres peuvent y étre confinés. Toutefois, cette
énergie de confinement est en général supérieure a I’énergie de la boite et des états
¢lectroniques correspondants. La couche de mouillage ne croit pas de fagon homogene, il peut
apparaitre des terrasses ou défauts [58], qui peuvent se comporter comme des BQs plus plates

avec des énergies de confinement variant d’une monocouche a plusieurs monocouches.

1.6.2. Méthodes de réalisation des boites quantiques

La réalisation des BQs est trés complexe. Plusieurs méthodes existent telle que la croissance
MBE (Molécular Beam Epitaxie, épitaxie par jet moléculaire) ou une technique de dépot
MOCVD (Metal Organic Chemical Vapor Deposition, déposition chimique organométallique

en phase vapeur).

1.6.2.1. L’épitaxie par jets moléculaires

Le principe de I'EJM a été développé au tournant du siccle, mais ce n’est qu’a la fin de 1960
qu'il a ¢été perfectionné par John Arthur et Alfred Cho [59]. Cette technique est
largement utilisée pour la croissance de couches minces, en particulier la croissance des BQs
semi-conductrices, car elle permet d'obtenir des interfaces abruptes et cristallographiquement
parfaites. EJM est une technologie de dépdt sous vide (pression résiduelle entre 10” et
10" Pa) pour assurer la propreté de la surface (sans vide, les atomes utilisés pour la
croissance peuvent interagir avec les molécules de gaz résiduelles). Le principe consiste a
évaporer sous forme de jets moléculaires des matériaux issus de sources ¢lémentaires,

placés dans des cellules a effusion, et a diriger ces flux de matiére vers un support
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cristallin chauffé (substrat). Les atomes décomposés diffusent a la surface du substrat pour

former monocouche par monocouche des empilements de couches minces. [60]
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Figure (I.12) : Schéma de principe d'une croissance par épitaxie par jets moléculaires. [60]

Une croissance tres lente (de 0,1 & 1 monocouche moléculaire) assure un meilleur contrdle de
I'épaisseur de la couche et de sa composition. Des clapets électromécaniques devant des
sources peuvent s’ouvrir et se fermer en moins de 100ms, permettant d'interfaces abruptes
entre deux couches minces de matériaux différents. Un contrdle précis de la température
des sources permettent d’ajuster le taux de déposition. L’ajout de nouveaux éléments
peut se faire simplement par un ajout de cellules supplémentaires. Malgré les
nombreux avantages de la technique d’EJM, les BQs obtenues montrent des fluctuations de

taille (~10%) et de répartition. [61]

1.6.2.2. Epitaxie en phase vapeur aux organo-métalliques

L'épitaxie en phase vapeur aux organométalliques (EPVOM) est une technologie d'épitaxie
largement utilisée dans l'industrie actuelle car elle permet d'épitaxier des hétéro-structures
(boites quantiques) avec une grande vitesse de croissance (4um/heure) sur de grandes
surfaces. Dans EPVOM, les ¢éléments a épitaxier sont introduits dans la chambre de réaction
sous forme de précurseurs gazeux, entrainé par un gaz vecteur, et maintenu dans la chambre

de croissance sous une pression de 70 Torr. Les BQs épitaxié¢es par EPVOM ne sont formées
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que dans des conditions de croissance particuliéres, a basse température (environ 500 °C).
[62]
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Figure (I1.13): Montage expérimental du systéme de croissance MOCVD. [63]

I.7. Les applications des boites quantiques dans I’optoélectronique et la

photonique

On retrouve les BQs dans de nombreux domaines d’applications, principalement dans des
dispositifs optoélectroniques et en photonique. D¢s leur découverte a la fin des années 80, les
BQs auto-assemblées crues en mode de croissance Stranski-Krastanow (SK) ont attiré
I’attention due a leurs nombreuses perspectives d’applications. Les propriétés physiques
remarquables de ces nanostructures découlent de leur spectre d’états énergétiques discrets. Le
potentiel d’applications de ces nanostructures tient également au fait qu’elles peuvent
aisément étre intégrées a des dispositifs micro ou optoélectroniques et qu’un fort degré de
confinement des porteurs assure une bonne stabilité en température des performances de ces
dispositifs. Des structures a BQs auto-assemblées peuvent avantageusement remplacer des
structures a puits quantiques 2D utilisés présentement comme zone active de plusieurs
dispositifs optoélectroniques (Le chapitre suivant portera plus spécifiquement sur les

applications aux lasers).
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(b) (©

|

Figure (I.14) : Exemples de cavités destinées aux applications photoniques. (a) Cavité a cristaux
photoniques formée d’un trou manquant dans un cristal photonique parfait. Le cristal photonique est
gravé dans une membrane GaAs de 180 nm d’épaisseur, (b) Micro disque GaAs, image au microscope
électronique, Images INL (¢) Cavités micro piliers (diamétre de 125, 250 et 400 nm) contenant une BQ
unique pour la génération d’états quantiques de la lumiere. Image LPN. [64]

En placant des BQs dans des cavités optiques (micropiliers, cristaux photoniques ou
microdisques), on peut obtenir un régime de couplage faible ou fort entre une BQ et un mode
de la cavité. Des exemples de cavités sont présentés sur la Figure (I.14). Le régime de
couplage faible se manifestant par 1’effet Purcell a été observé pour la premiere fois dans des
microspiliers [65, 66]. L’effet Purcell étant la réduction de la durée de vie radiative des
excitons de la boite par la présence d’un mode de cavité résonant, il a été observé que cette
durée de vie est réduite. Le régime de couplage fort a également été mis en évidence dans les
microspiliers, dans les cristaux photoniques et dans les microdisques. Le groupe de
Yamamoto a réussi a réaliser une source de photons indiscernables, intéressante pour la
cryptographie quantique [67]. On peut également se servir d’'une BQ comme source afin

d’émettre deux photons intriqués [68].

1.8. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présenté essentiellement la définition de boites quantiques, le
confinement des porteurs dans ces structures et I’intérét de 1’é¢tude des molécules de BQs ainsi
que leurs propriétés telles que les propriétés électroniques et optiques. Par la suite nous
décrivons briévement les caractéristiques physiques des BQs avec mention des différentes

techniques de leur fabrication et leurs applications.
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II.1. Introduction

Ce deuxieme chapitre est consacré a une description sur I’oxyde de zinc (ZnO), ce matériau
qui a I’état nanométrique suscite un grand intérét ces derniéres années. Le nombre de
publications et de brevets a son sujet connait d’ailleurs une croissance exponentielle. Ses
propriétés justifient cet intérét. Dans une premiére partie, nous présenterons un état de I’art
de ses principales propriétés telles que sa structure cristalline, sa structure de bandes
¢lectroniques, ses caractéristiques électriques, optiques ou encore thermiques. Ensuite
nous présentons les différents alliages a base de ZnO tels que MgZnO, CdZnO et BeZnO et

ses propriétés.
I1.2. Historique de ZnO

L’oxyde de zinc est communément appelé blanc de zinc ou zincite est un composé
inorganique de formule ZnO. Dans la nature, il apparait sous forme de minerai rouge
contenant beaucoup d’impuretés notamment le manganese, se présente a 1'état solide sous

l'aspect d'une poudre inodore de couleur blanc cassé a jaune pale.

L’utilisation d’oxyde de zinc dans la médecine traditionnelle indienne remonte a 500 ans
avant notre ¢re. Il était utilisé¢ sous forme de baumes médicinaux pour le traitement de plaies
ouvertes ou d’irritations des yeux. L’oxyde de zinc serait présent dans le Charaka Samhita
(est un traité médical datant de ’antiquité¢ fondateur de la médecine traditionnelle Indienne).
Du 12¢me au 16eme siecle, le zinc et 'oxyde de zinc ont été reconnus et produits en Inde en
utilisant une forme primitive du procédé de synthése directe. De 1'Inde, la fabrication de zinc a
¢été transférée en Chine au 17¢me siecle. En 1743, la premiére fonderie européenne de zinc fut
¢tablie a Bristol, au Royaume-Uni [1]. La premiére utilisation fut rapportée par Guyton de
Morveau en 1782. Celui-ci insista sur la non toxicité de I’oxyde de zinc et en préconisa sa
substitution au blanc de plomb [2]. Et il a été inscrit comme un élément du tableau périodique
par Antoine Lavoisier en 1789 [3]. Depuis 1912, l'oxyde de zinc est étudi¢ comme semi-
conducteur, Peut-étre que la premiére utilisation de ZnO pour des applications électroniques a
¢été la création de vos propres postes de radio dans les années 1920 [4]. Une barriere Schottky
a été créée en mettant en contact un cristal de ZnO avec un fil de cuivre, fournissant le
redressement nécessaire pour convertir les ondes radioélectriques (courant alternative (AC))
en signaux (courant contenu (DC)). La science des matériaux s'est vraiment épanouie au

20éme siecle et le ZnO a été 1'un des premiers matériaux a avoir été étudi¢ en détail. Les
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données de diffraction ¢électronique sur le ZnO sont apparues pour la premicre fois en 1935
[5]. Trois ans plus tard, la toute premic€re image au microscope €lectronique a transmission
par balayage consistait en un cristal de ZnO [6]. Les mesures de Hall de ZnO dépendantes de
la température ont ét€¢ rapportées pour la premiere fois en 1954, confirmant la nature
intrinséque de ce matériau de type n [7]. A peu prés a la méme époque, ’émission de lumiére
de ZnO suscitait de I’intérét aprés quelques travaux initiaux en Allemagne dans les années
1930 [8]. Depuis ces premiers rapports, des dizaines de milliers d'articles sur le ZnO ont été
publiés. Presque toutes les grandes revues s'intéressant a la science des matériaux publient
plusieurs articles sur le ZnO chaque mois (figure(Il.1.a)). En 1960, ses bonnes
propriétés piézoélectriques ont conduit a la premicre application ¢€lectronique sous forme
de couches minces dans les dispositifs a ondes acoustiques. Dans les années 85, la difficulté
de doper ZnO en type p c'est-a-dire en déficit d'¢lectrons, a ralenti les recherches sur ce
matériau. L ’intérét pour I'oxyde de zinc a refait surface dans les années 1990 avec la synthese
de ZnO sous forme nanométrique [9], et en couches minces. Ainsi, des émissions laser ultra
violet (UV) ont été observées a température ambiante dans des couches minces a base
de ZnO nano-structuré [10]. Depuis, une augmentation considérable du nombre de
publications portant sur le ZnO a eu lieu (Figure (IL.1.b)) et de nouvelles applications

prometteuses ont vu le jour.
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Figure (IL.1) : a) Nombre de publications par an sur le ZnO et le GaN publiées au cours de la période
1900-2010. (La recherche sur le GaN s'est stabilisée alors que celle sur le ZnO continue de
progresser). b) Nombre de publications scientifiques faisant référence a la recherche des expressions

"oxyde de zinc" et "oxyde de nano zinc" publiées au cours de la période 2011-2020. [11, 12].
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I1.3. Les propriétés de ZnO massif

H. Morkog et U. Ozgur, C. Jagadish et S. J. Pearton, ainsi que C. Klingshirn et al., ont publi¢
un état de 1’art exhaustif des propriétés du ZnO dans un article de revue [13, 14] ainsi que

dans deux ouvrages [4, 15] dont nous rappelons ici quelques unes des plus importantes.
I1.3.1. La structure cristalline

La plupart des semi-conducteurs composés binaires des groupes Il a VI se cristallisent dans
une structure cubique de zinc-blende ou hexagonale de wurtzite ou chaque anion est entouré
de quatre cations aux coins d'un tétra¢dre et inversement. Cette coordination tétraédrique est
typique de la liaison covalente sp’, mais ces matériaux ont également un caractére ionique
important. ZnO est un semi-conducteur composé 1I-VI dont I’ionicité réside a la limite entre
le semi-conducteur covalent et ionique. Les structures cristallines partagées par ZnO sont la
wurtzite (B4), le zinc blende (B3) et rocksalt (B1) (méme structure que le chlorure de sodium
NaCl) [16], comme le montre schématiquement la figure (II.2). Dans les conditions
ambiantes, la phase thermodynamiquement stable est la wurtzite. La structure du zinc-blende
ZnO ne peut étre stabilisée que par croissance sur des substrats cubiques, et la structure de

rocksalt peut étre obtenue a des pressions relativement élevées.

a b c ,
Rocksalt (B1) Zinc blende (B3) Wurtzite (B4)

Figure (I1.2) : Représentation schématique des trois formes cristallographique du ZnO soit (a)
cubique rocksalt (B1), (b) cubique zinc-blende (B3) et (¢) hexagonale wurtzite (B4). Les sphéres
noires et grises représentent respectivement les atomes d’oxygeéne et de zinc. [13]

L'énergie totale de cohésion a 1'¢tat fondamental de ZnO dans les structures de wurtzite, de
zinc-blende et rocksalt a été calculée en fonction du volume de cellules élémentaires la figure

(IL.3), ces résultats proviennent de calculs Hartree-Fock (HF) en utilisant des combinaisons
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linéaires d'orbitales atomiques (LCAQO) [17], et avec les ajustements a la forme fonctionnelle

empirique de 1'équation de Murnaghan du troisieme ordre, qui est utilisée pour calculer les

propriétés structurelles dérivées. [17]

"
E(V)=E0—§?V°1+B§I'/[(V;'/V1) —1} (IL1)

A travers la figure (I1.3) on constate premiérement que la phase la plus stable c’est la wurtzite
a pression ambiante avec une énergie de cohésion de -5.658 eV trés proche de la phase zinc
blende avec une énergie de cohésion de -5.606 eV et -5.416 eV pour les phases rocksalt. Cette
derni¢re devient stable pour des petits volumes de maille ou similairement, lorsqu’elle est
soumise a de hautes pressions. Il apparait aussi clairement que la courbe de la phase rocksalt
ne croise jamais celle de la phase wurtzite ce qui le donne caractéristique métastable. Notons
toutefois que I'énergie de cohésion calculée est assez ¢loignée de la valeur expérimentale
donnée a -7.52 eV qui est déduit de la chaleur de vaporisation au Zn expérimentale, de
I’enthalpie de ZnO de formation et de I’énergie de liaison de 1’0O; pour la phase wurtzite [18].
Mais les meilleurs de ces résultats sont ceux obtenus par la DFT (Density Functionnal
Theory) avec une fonctionnelle de la technique GGA (Generalized Gradient Approximation),
cela donne -7.692, -7.679 et -7.455 eV des énergies cohérentes pour les phases de wurtzite, de

zinc-blende et de rocksalt, respectivement.
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Figure (I1.3) : Variation de 1’énergie totale en fonction du volume de maille par unité de ZnO pour les
phases rocksalt, zinc blende et wurtzite. [17]

La structure en wurtzite a une cellule unitaire hexagonale avec deux parametres de réseau, a et

¢, dans le ratio c/a=C; = 1.633 et appartient au groupe spatial deC, oup6,mc. Une

représentation schématique de la structure wurtzite de ZnO est présentée a la figure (I1.4). La
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structure est composée de deux sous-réseaux interpénétrés de type hexagonal décalés

parallélement a la direction [0001], chacun d'entre eux consistant en un type d'atome déplacé
I'un par rapport a l'autre le long du triple axe ¢ de la quantit¢ de u=3/8=0.375 (dans une
structure de wurtzite idéale) en coordonnées fractionnaires (le paramétre u est défini comme

la longueur de la liaison parall¢le a I'axe c, en unités de c).

[oon

Figure (IL.4) : Représentation schématique d'une structure wurtzite de ZnO avec les constantes de
réseau a et ¢, le paramétre u qui est exprimé comme la longueur de liaison ou la distance entre les plus
proches voisins b divisée par ¢ (0,375 dans le cristal idéal), les angles de liaison a et f (109,47° dans le

cristal idéal), et trois types de distances entre les seconds plus proches voisins b'l , b'2 , et b'3. [13]

Chaque sous-réseau comprend quatre atomes par unité de cellule et chaque atome d'un type
(atome du groupe II) est entour¢ de quatre atomes de l'autre type (groupe VI), ou inversement,
qui sont coordonnées aux bords d’un tétra¢dre. Dans un cristal de ZnO idéal, la structure en
wurtzite s'écarte de la configuration idéale en modifiant le ratio c¢/a ou la valeur u. Il convient
de souligner qu’il existe une forte corrélation entre le rapport c/a et le parametre u. En effet,
lorsque le rapport c/a diminue, le paramétre u augmente de telle sorte que ces quatre distances
tétraédriques restent presque constantes a travers distorsion des angles tétraédriques due aux
interactions polaires a longue portée. Ces deux longueurs de liaison légérement différentes

seront égales si la relation suivante est vérifiée:

u = (;—j[‘;—} +i_ (I1.2)

Etant donné que le rapport c/a est également corrélé & la différence d'électronégativité des
deux constituants, les composants présentant les différences les plus grandes présentent 1'écart

le plus important par rapport au rapport idéal c/a. [19]
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11.3.2. Le Parameétres de maille

Les paramétres de réseau d’un semi-conducteur dépendent généralement des facteurs
suivants: (1) concentration en ¢électrons libres agissant via le potentiel de déformation d’un
minimum de la bande de conduction occupée par ces électrons, (2) concentration en atomes
étrangers et défauts et leur différence de rayons ioniques en ce qui concerne a l'ion matrice
substitué, (3) contraintes externes (par exemple, celles induites par le substrat) et (4) la
température [13]. Les paramétres de réseau de tout matériau cristallin sont communément et
le plus précisément mesurés par diffraction des rayons X a haute résolution (HRXRD) en
utilisant la méthode de Bond [20] pour un ensemble de réflexions symétriques et
asymétriques. Le tableau (II.1) montre une comparaison des paramétres de réseau mesurés et
calculés, du rapport c/a et du parametre u rapportés par plusieurs groupes pour le ZnO

cristallisé dans des structures de wurtzite, de Zinc blende et de Rocksalt.

Pour le ZnO wurtzite, les constantes du réseau a la température ambiante déterminées par
diverses mesures expérimentales et calculs théoriques sont en bon accord. Les constantes de
réseau vont généralement de 3.2475 a 3.2501A pour le paramétre a et de 5.2042 a 5.2075A
pour le parametre c. Les données produites lors de calculs antérieurs examinées par Reeber
[21] sont également cohérentes avec les valeurs données dans le tableau (II.1). Le ratio c/a et
le parametre u varient dans une plage légerement plus large, de 1.593 a 1.6035 et de 0.383 a
0.3856, respectivement [13]. L'écart par rapport a celui du cristal de wurtzite idéal est
probablement di a la stabilité du réseau et a 1'ionicité. Il a été rapporté que la charge libre est
le facteur dominant responsable de 1’extension du réseau proportionnelle au potentiel de
déformation du minimum de la bande de conduction et inversement proportionnelle a la
densité de porteurs et au module d’encombrement. Les défauts ponctuels tels que les antisites
de zinc, les lacunes en oxygene et les défauts étendus, tels que les dislocations du filetage,
augmentent également la constante du réseau, bien que dans une moindre mesure dans les
couches hétéro-épitaxiales. Pour le poly-type zinc-blende du ZnO, les constantes de réseau
calculées sur la base d'une technique ab initio moderne sont prédites a 4,60 et 4,619 A.
Ashrafi et al.[22] ont caractérisé la phase zinc-blende des films de ZnO cultivés par épitaxie
par faisceau moléculaire métal-organique assistée par plasma en utilisant la diffraction des
¢lectrons a haute énergie par réflexion RHEED , la diffraction des rayons X XRD , le
microscope électronique a transmission TEM , et le microscope a force atomique AFM. Ils
ont constaté que l'utilisation d'une couche tampon de ZnS conduisait a la croissance des films

de zinc-blende ZnO. Les constantes de réseau de 1'épi-couche ont ét¢ estimées a 4,463, 4,37 et
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4,47 A en utilisant I'espacement du motif RHEED, bien que ponctuel, en comparant la

position du pic XRD et en examinant le TEM, respectivement. Ces valeurs sont ¢loignées de

celles de la phase wurtzite, indiquant la formation de ZnO de type de zinc blende.

a(A) ¢ (A) Waurtzite ¢/a U
3.2496 5.204 1.6018 0.3819
3.2501 5.2071 1.6021 0.3817
3.286 5.241 1.595 0.383
3.2498 5.2066 1.6021

zinc-blende
4.619, 4.60, 4.463,4.37,4.47

rocksalt
4271, 4.283, 4.294, 4.30, 4.280, 4.275

Tableau (IL.1) : Principaux résultats reportés dans la littérature concernant les paramétres assocics
(parametres de réseau (a), le rapport c/a et le paramétre u) pour le ZnO cristallisé dans des structures
de wurtzite, de Zinc blende et de Rocksalt. [13]

I1.3.3. La structure de bande

La structure de bande d'un semi-conducteur donné est essentielle pour déterminer son utilité
potentielle. Par conséquent, une connaissance précise de la structure de bande est essentielle si
le semi-conducteur en question doit étre intégré dans la famille des matériaux envisagés pour
les applications de dispositifs. Plusieurs approches théoriques de différents degrés de
complexité ont été utilisées pour calculer la structure de bande du ZnO pour ses poly-types

wurzite, zinc-blende et rocksalt.
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Figure (IL5) : Structures de bandes électroniques de ZnO wurtzite calculées avec la LDA (gauche), la
LDA incluant le SIC-PP (droite). [23]
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Le ZnO et pour ses polytypes wurzite, zinc-blende et rocksalt a été largement étudiée par des

techniques ab-initio [24-26]. Mesurée par des techniques telles que I'ARPES [27] (Angle
Resolved PhotoElectron Spectroscopy), a température ambiante, elle montre un gap direct en
I' de 3,37 eV particulicrement intéressant pour des applications opto-électroniques dans
l'ultra-violet proche. Il convient de noter qu’avec l'utilisation de pseudo-potentiels plus précis,
a savoir les SIC-PP (self interaction corrected pseudo-potentials) qui prennent en compte
correctement les ¢€lectrons 3d, un gap de 3.7eV a été obtenu, ce qui est bien plus proche du
gap expérimental. Contrairement aux résultats obtenus avec la DFT utilisée avec une
fonctionnelle LDA (Local Density Approximation), la plus petite valeur attendue est de
0.23eV [23]. Cette déficience chronique de la DFT se traduit concrétement dans le cas de
ZnO, par une mauvaise estimation du positionnement et du taux d'occupation des niveaux 3d

du Zingc, et Ceci est illustré a la figure (IL.5).

Les écarts énergétiques calculés et mesurés, la position de la bande d du cation et les largeurs
de bande de valence de I'anion de ZnO sont donnés dans le tableau (I1.2). D'aprés ce tableau,
I'approximation LDA-SIC-PP donne un accord proche des résultats expérimentaux pour la
bande interdite et la largeur de bande par rapport a la méthode LDA standard. Cependant, les
bandes d donnent une énergie d'environ 1 eV trop faible par rapport a la valeur expérimentale.
Cet écart a ¢été attribué aux énergies d'exciton mesurées influencées par les relaxations
¢lectroniques, qui devraient €tre surtout prononcées pour les états d du semi-core cationique

hautement localisés. [13]

LDA-PP LDA-SIC-PP Expérimentale
Eg(eV) 0.23 3.77 3.4
Ea(eV) -5.1 -8.9 -7.8
Wp(eV) -3.99 -5.2 -5.3

Tableau (I1.2) : L énergie de gap, positions de la bande d du cation E, et largeurs de bande de valence
de p anion W, de ZnO. [23]

La structure de bande du ZnO révele trois bandes de valence trés rapprochées (généralement
appelées bandes A, B et C, ou bandes a trou lourd, a trou léger et a séparation du champ
cristallin, respectivement, résultant du couplage spin-orbite et de la séparation du champ
cristallin) prés du centre de la zone (pointI" ). La figure (I1.6) montre la structure de la bande
de valence du ZnO prés du pointI', calculée a l'aide des méthodes d'approximation de la

sphere atomique (ASA) et d'orbitale muffin-tin lin¢aire (LMTO) dans le cadre du LDA. [28]
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Les énergies de séparation entre les bandes A, B et C ont été calculées comme étant faibles,

avec Eap = 10meV et Egc = 34meV [28], ou la bande interdite expérimentale est de 3.437¢V.
[29]
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Figure (I1.6) : Structure de la bande de valence du ZnO prés du point I". Les cercles ouverts
représentent les résultats de calcul en utilisant la méthode ASA-LMTO, y compris le couplage spin—
orbite. Les lignes continues correspondent au hamiltonien effectif de Rashba—Sheka—Pikus. [28]

I1.3.4. Propriétés électriques

Généralement 1’oxyde de zinc non dopé est considéré comme un semi-conducteur de type n.
I1 est possible d'ajuster sa résistance électrique par ’utilisation de dopage, en introduisant des
atomes de zinc en exces en position interstitielle, ou en créant des lacunes d’oxygéne. Ces
interstitiels de zinc et ces lacunes d’oxygene ainsi créés, se comportent comme des donneurs

d’¢lectrons, et conduisent a une diminution de la résistivité électrique du matériau [30].

Pour la couche mince d’oxyde de zinc, les valeurs de résistance électrique varient de 107-
10°Q.em  [31-33]. Ces valeurs dépendent fortement des normes technologiques et en
particulier des traitements thermiques. Lorsque la température de dépdt varie de 120°C a
230°C la résistivité du ZnO en couche mince augmente considérablement de 2.38x10”Q-cm
a 1.31Q-cm [31]. Entre 230 °C et 320 °C, la résistivité reste a peu pres constante. Au-dela de
320 °C la résistivité diminue pour atteindre 6x107Q-cm a 440 °C. Il convient également de
noter que le nombre de porteurs libres et de leur mobilité contrdle la résistance €lectrique.
Selon la température de recuit in-situ et de la taille des cristallites du ZnO, on peut obtenir
des mobilités différentes. Lorsque la température augmente de 160 °C a 300 °C, la mobilité
du ZnO passe environ de 10 cm®V's™ a4 22 em?V''s” alors que la taille des cristallites

augmente de 145nm a 275nm (Figure (I1.7). Au dela de 300 °C [34], les auteurs constatent
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d’une part que la mobilité diminue de 22 cm*V's™ 4 19 em*V's™ et d’autre part que la taille

des cristallites diminue de 275 nm a 270 nm. Les auteurs attribuent 1’évolution de la
mobilit¢ a la différence de taille des cristallites en fonction de la température de dépot.
En effet, lorsque la taille des cristallites augmente, la densité des joints entre les
cristallites diminue et la mobilité des porteurs de charge augmente. A 1’opposé, si la taille des
cristallites diminue, la diffusion par les joints des cristallites devient prépondérante, et a pour

conséquence de diminuer la mobilité des porteurs de charge [34].
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Figure (IL.7) : Evolution de la mobilité du ZnO en couche mince d’épaisseur 320 nm en fonction de la
température de recuit in-situ. La couche a été préparée par pulvérisation en radiofréquence sur un
substrat de verre [34].

I1.3.5. Propriétés optiques

En fait, l'interaction de la matiére (électrons du matériau) avec la lumicre (onde
¢lectromagnétique) peut expliquer clairement les propriétés optiques d'un matériau. Les
caractéristiques optiques de ZnO ont été étudiées par nombreuses techniques comme
I'absorption optique, la transmission, la réflexion, la photo-réflexion, l'ellipsométrie, la
photoluminescence, la cathodoluminescence. Le ZnO est un matériau transparent avec
I’indice de réfraction sous la forme massive est égal a 2 [18]. Sous forme de couche mince,
son indice de réfraction et son coefficient d’absorption varient en fonction des conditions
d’¢laboration. Selon les auteurs [35,36], ’indice de réfraction a une valeur qui varie entre
1.90 et 2.20. On peut trouver dans le tableau (II.3) des valeurs précises de ce coefficient pour

des longueurs d'onde autour de son maximum d'absorption.

L’amélioration de la steechiométrie de ZnO entraine une diminution du coefficient
d’absorption et & une augmentation de 1’énergie de la bande interdite [37,38]. Le ZnO dopé

entre dans la classe des oxydes conducteurs transparents appelés TCO (transparent conductive
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oxide). Tres peu dopé, il peut étre utilisé en luminescence. Le groupe de Jellison et al a pu

déterminer par ellipsométrie les parties réelle et imaginaire du coefficient d'absorption pour

un échantillon de ZnO monocristallin obtenu par CVT [39], ils ont pu montrer que ces

coefficients sont faible pour des énergies inférieures a 3 eV (<10°cm™) et augmentent

rapidement pour atteindre un maximum d'environ 2.10°cm™ a 3.3 eV pour la partie réelle et

3.34 eV pour la partie imaginaire, se stabilisant pour des énergies supérieures.

ELC E | C

A (nm) N A (nm) N

366.43 9.842 363.71 3.525
366.72 6.734 365.67 2917
367.01 9.414 367.54 2.722
369.04 3.089 369.79 2.598
371.19 2.747 371.52 2.539
381.87 2.382 381.90 2.358
385.86 2.332 383.44 2.343
399.39 2232 405.31 2215
401.89 2.220 408.19 2.204

Tableau (I1.3) : Indice de réfraction du ZnO autour de maximum d'absorption a 4.2K. [40]

Sous l'action d'un faisceau lumineux de haute énergie (E>3,4eV) ou d’un bombardement

d'¢lectrons, le ZnO émet des photons, ce phénomeéne correspond a de la luminescence. En

fonction des conditions d’élaboration et des traitements ultérieurs, différentes bandes de

photoluminescence (PL) ont été observées. [41]

1.0 4

0.8+

0.6

PL (arb. unit)
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0.2 4

Zn0O

--- ZnO+A

Figure (I1.8): Spectres de photoluminescences de ZnO pur et modifié par des réactifs :
A(trichloro(dodécyl) silane), B((3-Aminopropyl) tricthoxysilane), et C (3 (Trimethoxysilyl)

550 650
Wavelength (nm)

propylmethacrylate). [42]
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Les spectres de PL montrent 1’existence de 2 pics d’émission, un premier pic situé dans le

domaine ultra-violet (A =375nm) et un deuxiéme dans le domaine du visible (A = 640nm ).
Leung et al. [42] ont montré que les spectres de PL présentent une bande d’émission dans le
domaine du visible plus importante selon la méthode d’élaboration ou de traitement. Cette

deuxiéme bande correspond a une émission de couleur.

I1.3.6. Propriétés thermiques

Comme dans tous les solides, les atomes d'un semi-conducteur a température non nulle sont
en mouvement incessant, oscillant autour de leurs états d'équilibre. Ces modes d'oscillation
sont définis par les phonons. L'amplitude des vibrations augmente avec la température et les
propriétés thermiques du semi-conducteur déterminent la réponse du matériau aux
changements de température. La dilatation thermique, la chaleur spécifique et la
pyroélectricité font partie des propriétés standard des matériaux qui définissent les relations
linéaires entre les variables mécaniques, électriques et thermiques. Ces propriétés thermiques
et la conductivité thermique dépendent de la température ambiante, et la limite ultime de
température pour étudier ces effets est la température de fusion, qui est de 1975 K pour le
Zn0O. Parce que le ZnO est largement utilisé sous forme de couche mince déposé sur des
substrats étrangers, c'est-a-dire des modeles autres que le ZnO, il faut également noter que les
propriétés des couches de ZnO dépendent aussi étroitement des propriétés inhérentes des

substrats, telles que les constantes de réseau et les coefficients de dilatation thermique. [13]

I1.3.6.1. Coefficients de dilatation thermique

La dépendance en température des constantes de réseau a et c et les coefficients de dilatation
thermique du ZnO hexagonal ont ét¢ déterminés par les méthodes de diffraction des rayons X

sur poudre dans la gamme de 4,2 a 296 K. Les résultats sont présentés dans la figure (I1.9).

[21]
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Figure (IL.9) : Paramétres du réseau de ZnO wurtzite en fonction de la température. [21]

I1.3.6.2. Conductivité thermique

La conductivité thermique K, qui est une propriété cinétique déterminée par les contributions
des degrés de liberté vibrationnels, rotationnels et électroniques, est une propriété matérielle
extrémement importante lorsque l'on considére les dispositifs électroniques et
optoélectroniques a haute puissance et a haute température. La figure (I1.10) montre la
conductivité thermique mesurée d'un échantillon entiérement fritté chauffé¢ de la température
ambiante & 1000°C. La conductivité thermique diminue de 37 a 4 Wm 'K lorsque la
température passe de la température ambiante a 1000°C. 11 s'agit de la courbe de conductivité
thermique d'un cristal de ZnO entiérement dense, ou les interactions résistives phonon-phonon

sont les mécanismes de diffusion dominants. [43]
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Figure (I1.10) : Conductivité thermique de ZnO entiérement fritté, chauffé de la température ambiante
a 1000 °C. [43]

Etude et simulation des propriétés électroniques et optiques d'un laser a boite quantique a base de ZnO et ses alliages m



CHAPITRE 11 Etat de I’art des propriétés d’Oxide de Zinc (Zn0O)

I1.3.6.3. Chaleur spécifique

La chaleur spécifique (appelée aussi la capacité thermique massique) d'un semi-conducteur a
des contributions des vibrations du réseau, des porteurs libres (trés efficaces a basse
température), et des défauts ponctuels et terminaux. Pour un cristal semi-isolant de bonne
qualité, la chaleur spécifique est déterminée principalement par les vibrations du réseau. Les
données de chaleur spécifique disponibles pour le ZnO sont tres limitées. Lawless et Gupta
[44] ont étudié la chaleur spécifique pour des échantillons de ZnO pur et de type varistance
entre les plages de température de 1.7 - 25 K, ou ce dernier a une taille moyenne de grain de
10 um. Les mesures de chaleur spécifique ont été effectuées en utilisant la méthode des
impulsions. Comme on le voit sur la figure (I1.11), la chaleur spécifique du ZnO a varistance
diverge de celle du ZnO pur en dessous de 20 K. Cette différence a été attribuée a la
contribution de la grande quantité d'impuretés, présentes dans la région des joints de grains du
ZnO a varistance, donnant lieu a un trés grand exceés de chaleur spécifique en dessous de 20

K.
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Figure (IL.11) : Données de chaleur spécifique mesurées pour le ZnO pur comparées aux données

pour le ZnO a varistance (@, est la température de Debye). [44]

I1.4. Les différents alliages a base de ZnO

Un seuil crucial dans la conception de dispositifs optoélectroniques et électroniques modernes
est la réalisation de I'énergie de bande interdite pour créer des couches barriéres et des puits
quantiques dans le dispositif hétéro-structures. Pour réaliser de tels dispositifs
optoélectroniques, une modulation de la bande gap est nécessaire. Cela a été démontré par le
développement des alliages tel que les alliages a base de ZnO, le Mg,Zn; O [45-49] et le
BeiZn; O [50, 51] pour le matériau a large bande gap et de l'alliage CdyZn;.,O pour le
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matériau a bande gap plus petit [45, 49, 52, 53], permettant d’accorder une bande passante
large. L’énergie de gap Eq(x) du semi-conducteur ternaire AZn;.,O (avec A= Mg, Be ou Cd)

est déterminé par I'équation suivante [54]:
E,(x)=(1-X)E,, +xE,, —bx(1-x) (I1.3)

Ou b est le parametre de courbure et Exo et Ezy0 sont les énergies de bande gap des composés
AO (MgO, CdO et BeO) et ZnO, respectivement. Le parametre de courbure b dépend de la

différence d’électronégativité des binaires d’extrémité ZnO et AO.

12.0 T T T T T r | J
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; .
= L _
&
= 6.0 —
E
4.0 —
I~ CdO(cubic)
2.0 ©
L L 1 | 1 1 1 1 1
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a-Lattice parameter (_f?x)

Figure (I1.12) : Bande interdite en fonction de la constante de réseau pour les ternaires de ZnO,
(Mg«Zn,,0, Cd,Zn,.,Oet Be,Zn,,0). Notez que les binaires terminaux MgO et CdO sont cubiques
dans leur état d'équilibre. Alors que la bande interdite en fonction de la composition pour Mg,Zn;_,O
est raisonnablement établie, celles pour Be,Zn,.,O et Cd, Zn,.,O ne le sont pas. Les bandes interdites

des variétés cubiques et wurtzitiques de Mg,Zn;_,O sont données. [15]

La bande gap peut étre augmentée (ou diminuée) en incorporant Mg [55-57] et Be [46, 47]
(Cd [52, 58]) dans ZnO. La bande gap par rapport a la constante de réseau dans le plan pour
les trois ternaires mentionnés ci-dessus, a savoir, Be,Zn;,0, MgZn;.,O et CdyZn;,O est

représentée a la figure (I11.12).

I1.4.1. L’alliage Mg, Zn; O

L’alliage MgyZn; <O a été considéré comme un matériau approprié¢ pour les couches barriéres
des structures de super-réseau ZnO/(Mg, Zn)O [45], car I’alliage de ZnO avec MgO
(Eg~7.7eV) [59, 60] permet d’¢élargir le gap d’énergie de ZnO. Selon le diagramme de phase
du systéeme binaire ZnO-MgO, la solubilité solide thermodynamique du MgO dans le ZnO est
inférieure a 4% mol [61]. De plus, le ZnO a une structure en wurtzite (a=3.24A et c=5.20A),
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tandis que MgO a une structure cubique (a=4.24A). L’énergie de liaison de 1’exciton dans le

MgO cubique (Eg ~80meV) [60] est €¢galement supérieure a celle du ZnO wurtzite (60meV).
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Figure (I1.13) : Spectres de transmission des films de Mg,Zn,_,O mesurés a température ambiante.
L'encart montre le Eg déterminé a partir des spectres, en supposant une dépendance ¢ * o (hv — E e

ou a et hv sont le coefficient d'absorption et I'énergie photonique, respectivement. [62]

La figure (I.13) montre les spectres de transmission de MgZnO mesurés a la température
ambiante. La bande gap E, augmente linéairement avec x jusqu’a 4.15eV pour 0 <x<0.36et
sature pour les concentrations de Mg plus élevées en raison de la ségrégation de MgO (Figure
(I.13), encadré). Cela indique que MgyZn; O est un matériau appropri¢ pour les couches
barrieres dans les hétéro-structures ZnO/(Mg, Zn)O avec une bande gap décalée jusqu’a
0,85eV. La dépendance compositionnelle du parametre de bande gap ainsi que des parameétres
de réseau a et ¢ pour I’alliage MgsZn; O a ¢été étudice sur toute la plage de composition [63-
66]. Comme on pouvait s’y attendre, la qualit¢ du film est inférieure dans la région de

transition wurtzite-cubique ou un mélange des deux structures peut étre présent.

La figure (II.14) montre les données du gap d’énergie par rapport a la composition des
portions de wurtzite et de rocksalt, et aussi I’ajustement au point I des transitions B pour le

ternaire wurtzitique a I’aide de
E/(x)=E{(x=0)+xp" + x’q’ (I1.4)
AvecE[ (x =0)=3.37¢eV, p*=1.93eV et ¢'=1.57¢V. De méme, la largeur du gap d’énergie

par rapport a la composition peut étre déterminée de maniére empirique avec les parameétres

EP=7.6eV, p”=TeV et g”=7eV, dont les résultats apparaissent également en trait plein sur
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la figure (II.14). Le gap d’¢énergie de la structure relaxée de MgO wurtzite semble

étre E; (x = 0)=6.9¢V, et le gap d’énergie du ZnO rocksalt E} (x =0)=7.6eV.
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Figure (I1.14) : La dépendance de bande interdite de Mg,Zn,_,O sur toute la gamme de composition.
Energies des transitions fondamentales bande a bande £ ' du ZnO wurtzitique et celles de la structure

rocksalt. (Il faut garder a I'esprit que les couches dans la région correspondant aux transitions wurtzite
cubes pourraient étre de structure mixte). [51]

Cependant, I’estimation théorique du gap d’énergie de ZnO de rocksalt est d’environ 5,4eV et

elle est indirecte avec I’énergie de gap de point I"associée EJ(x =0)=6.54eV, ce qui est

beaucoup plus grand que le E{(x =0)=3.34eV de la wurtzite ZnO [67-69].

11.4.2. L’alliage Be,Zn;_,O

La substitution de Be par Zn augmente la bande interdite de ZnO. Contrairement au MgZnO
qui se transforme en forme cubique prés de 40% de concentration de Mg, Be,Zn;,O est
wurtzitique dans toute la plage de composition car 1’état d’équilibre de BeO est wurtzitique.
Ryu et al. [50] ont étudié cette concentration ternaire jusqu'a une concentration de 60% en Be.
Comme indiqué a la figure (I1.12), I’énergie du gap d’énergie de Be,Zn;.,O peut en théorie
aller de la bande gap de ZnO (3.3eV) a celle de BeO (10,6eV). Il convient de noter que la
bande interdite de BeO n'est pas bien établie et que les valeurs rapportées vont de 7.8 a
10.7eV [70, 71]. Par rapport au ZnO wurtzite (a=3.25A et ¢=5.20A), BeO présente des
constantes de réseau beaucoup plus petites a=2.698A et c=3.38A [72, 73].

Ryu et al. [51] ont appliqué le systeme d'hétérojonction Be,Zn; ,0/ZnO pour produire une
¢lectroluminescence a partir de ce que I'on appelait des LED a jonction p-n constituées d'une

couche active Be,Zn;,0/ZnO contenant sept puits quantiques. L'arsenic et le gallium ont été
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utilisés pour le dopage de type p et de type n, respectivement. La région de puits quantiques

¢était chevauchée avec une Bey3Zng 700 de type n et une BeysZn (700 de type p suivie d'une
couche de ZnO de type p. La structure entiere a été développée sur un substrat de ZnO de type
n. Deux pics d'électroluminescence dominants, l'un entre 360 et 390nm et un large pic a

550nm, ont été observés.

I1.4.3. L’alliage CdyZn;_.,O

L'alliage MgZn; 4O a été considéré comme un matériau approprié¢ pour les couches barricres
en raison de sa bande interdite plus large que celle du ZnO. Pour les bandes interdites plus
étroites, souhaitables pour ’accordabilit¢ en longueur d’onde et pour obtenir des bandes
interdites correspondant au spectre visible, I’alliage CdyZn;.,O serait un bon candidat en
raison de la petite bande interdite directe de CdO (2.3eV) [74]. Cependant, la structure a
'équilibre de CdO est cubique, avec une constante de réseau de a=4.69A [50, 73].
L'incorporation maximale de Cd, par MOCVD distant renforcé par plasma, obtenue jusqu'a
présent pour la phase wurtzite est de 70%, ce qui correspond a une bande interdite minimale

de 1,85¢V [75].
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Figure (I1.15): Dépendance a la concentration (y) des spectres d'absorption des monocouches Cd,
Zn,,O obtenues a température ambiante. Les courbes, de droite a gauche correspondent a celles des
échantillons avec y= 0, 0.0013, 0.027, 0.043 et 0.073. [76]

Makino et al. [49] ont mis en évidence des films d'alliage CdyZn;.;,O monophasés développés
par PLD sur des substrats de saphir (0001) et SCAIMgO4(0001) avec une teneur en Cd allant

jusqu'a 7%. Comme le montre la figure (IL.15), I’énergie de la bande de gap E,, décroit a

mesure que la teneur en Cd(y) augmente et peut étre estimée a E,(y) =3.29-4.4y+5.93 .
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On observe une diminution de la bande interdite de 3.28eV jusqu'a 2.99 eV en introduisant

7.3% de Cd. La figure (I1.15) montre la dépendance en fonction de la concentration (y) des

spectres d'absorption a la température ambiante dans des films en croissance.

Le tableau (II.4) présenté les parameétres des matériaux ZnO, MgO, BeO et CdO tel que A est

I'écart du spin-orbite, A est I'écart du cristal-champ et b c’est le paramétre de courbure.

Parametre ZnO MgO BeO Ccdo
ad) 3.264 | 3.199 | 2.717 | 4.699

c(d) 5.238 | 5.062 | 3.38 | 5.739
Eg(eV)a300K | 3.373 | 5.289 | 10.585| 2.2
b / 0.87 | 3.925 | 0.94

A,, (meV) 13.59 | 32.169 | 24.891 | 68
A, (meV) 38 | 317.2 | 46.35 | 117

c 8.1 9.6 2.9 21.9

ml 023 | 028 | 0.58 | 0.21

- 021 | 0.28 | 0.73 | 0.154

Tableau (I1.4) : Paramétres des matériaux ZnO, MgO, BeO et CdO. [77, 78]

Il est clair que la bande interdite de ZnO peut étre augmentée par alliage avec Mg et Be et
peut étre réduite également par alliage avec Cd. Dans le cas du Mg, l'alliage MgZnO est
wurtzite jusqu'a des concentrations de Mg d'environ 40% et clairement cubique (rocksalt)
pour des concentrations supérieures a 60%. Dans la zone intermédiaire, le mélange des phases
se fait avec une tres mauvaise qualité de matériau. Cependant, lorsqu'il est alli¢ avec du Be,
l'alliage est wurtzite sur toute la plage de composition. L'incorporation de Cd dans le ZnO
réduit la bande interdite de 1'alliage par rapport a celle du ZnO. Par conséquent, il est possible
d'obtenir des bandes interdites a la fois plus petites et plus grandes que celles du ZnO, ce qui
ouvre la voie a des hétéro-structures qui sont nécessaires a la formation de nombreux

dispositifs avancés.

I1.5.Conclusion

Afin de mieux comprendre Dlintérét de ['utilisation de l'oxyde de zinc (ZnO) dans
certains domaines tel que 1’optoélectronique, nous avons consacré ce chapitre a une étude
bibliographique de ce matériau et ses alliage tels que MgZnO, CdZnO et BeZnO, a partir de la

présentation de ses propriétés structurales, €électriques, optiques et thermiques. Dans le cadre
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de cette theése, nous cherchons a identifier ces caractéristiques afin d’utiliser ces matériaux

comme des bases pour les lasers a boite quantique.
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CHAPITRE III Lasers et lasers a BQ , propriétés fondamentales

II1.1. Introduction

De nos jours, les lasers a semi-conducteurs jouent un role clé pour de nombreuses
applications technologiques comme par exemple la communication optique a haut débit, les
interconnexions optiques et 1'échantillonnage électro-optique. De plus, ils sont importants
pour les applications biomédicales comme, par exemple, la tomographie par cohérence
optique [1, 2]. L'objectif de ce chapitre est d'expliquer brievement ce qu'est un laser, de
décrire I’historique de laser et de rappeler les caractéristiques de base des lasers a semi-
conducteur. En second lieu, nous présenterons les propriétés fondamentales des structures
laser a boite quantique, notamment la structure électronique, les processus de diffusion des
porteurs, le gain et l'indice de réfraction, ainsi que les élargissements homogenes et
inhomogenes. Ces ¢éléments fondamentaux sont nécessaires pour comprendre la physique de

base et la modélisation de ce dispositif.

II1.2. Laser

Le mot LASER est I’acronyme anglais de " Light Amplification by Stimulated
Emission of Radiation ", soit en francgais, amplification de la lumiére par émission stimulée de
radiation. Ce composant si répandu n’est pourtant pas bien connu du grand public. Son
principe de fonctionnement provient de 1’émission stimulée de rayonnement dont la notion fut

introduite en 1917 par EINSTEIN [3] et qui sera développée plus en détails par la suite.

II1.3. L'histoire ultra-courte des lasers

L'histoire du laser commence sans doute avec I'hypothése quantique avancée par Max Planck
vers 1900. I1 a notamment proposé que les atomes ne peuvent absorber et émettre des
radiations que dans des quanta discrets, ce comportement est primordial pour le
fonctionnement du laser. Le concept d'émission stimulée, qui est a la base du fonctionnement
des lasers, a été émis en 1917 par Albert Einstein. L'électromagnétisme classique ne pouvait
rendre compte que des processus d'absorption et d'émission spontanée, ce qui avait laissé
I'émission stimulée non découverte. Einstein a considéré un atome en équilibre thermique
avec un champ de rayonnement de corps noir, et a montré que la loi de Planck (du
rayonnement de corps noir) ne pouvait étre redéfinie que si 1'atome pouvait subir le processus

hypothétique d'émission stimulée (en plus de 'absorption et de 1'émission spontanée) [3].
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L'émission stimulée a d'abord été réalisée en laboratoire, non pas dans le domaine optique,

mais dans le domaine des micro-ondes. L'idée d'un dispositif utilisant 1'émission stimulée pour
réaliser des sources cohérentes de rayonnement micro-ondes (MASER : amplification micro-
ondes par émission stimulée de rayonnement) a €ét€¢ concue (indépendamment) par Joseph
Weber, Charles Townes, Nikolay Basov, et Alexandre Prokhorov vers 1950. La premicre
démonstration en laboratoire d'un maser a été¢ rapportée en 1954 par Townes, avec J. P.
Gordon et H. J. Zeiger. Conceptuellement, les lasers peuvent étre considérés comme des
masers opérant dans le domaine optique. Leur construction pratique est cependant
technologiquement différente. En 1957, Gordon Gould a eu 1'idée de construire un laser en
utilisant un résonateur Fabry-Perot a face ouverte. Des idées similaires ont été poursuivies

simultanément par Townes avec A. Schawlow. [4]

Le premier laser réel a été construit et démontré par Theodore Maiman en 1960 [5]. En
utilisant un cristal de rubis pompé par des lampes flash photographiques, il a réalisé un
fonctionnement laser pulsé avec une longueur d'onde de 694,3 nm (rouge). A partir de 13, de
nombreux lasers et technologies laser différents ont rapidement été développés. En 1964,
Townes Basov et Prokhorov ont regu le prix Nobel de physique "pour des travaux
fondamentaux dans le domaine de 1'¢lectronique quantique, qui ont conduit a la construction

d'oscillateurs et d'amplificateurs basés sur le principe du maser-laser". [6]

II1.4. Principes de base du laser

Le laser se compose principalement de trois parties. Le résonateur, un milieu actif dans le
résonateur et une source d'énergie pour activer le milieu. Avec ces composants, il constitue un

oscillateur auto excité. [7]

Full
u y Partially
reflecting reflecting
mirror mirror
=‘ Laser Medium i l>| '

Pumping

Figure (II1.1) : Eléments de base du systéme laser.
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- Milieu actif (milieu laser = milieu gain). Le milieu actif est capable d'amplifier le

rayonnement ¢lectromagnétique. Le milieu actif, situé a l'intérieur d'un résonateur, remplit

partiellement ou complétement un résonateur.

- Systéme de pompage. Il "pompe" le milieu actif. Les méthodes de pompage sont : le
pompage optique avec un autre laser ou une lampe ; le pompage par décharge de gaz ; le
pompage par un courant a travers un semi-conducteur ou une hétéro-structure semi-

conductrice ; le pompage chimique.

- Résonateur laser. Le résonateur laser a pour tiche de stocker un champ
¢lectromagnétique cohérent et de permettre au champ d'interagir avec le milieu actif, le
milieu actif subit la rétroaction du champ cohérent. Nous décrirons les résonateurs qui se
composent de deux miroirs, I'un est un réflecteur d'une réflectivité R; proche de 1, et
l'autre est un réflecteur partiel servant de coupleur de sortie. Le miroir de couplage de
sortie a une réflectivité (R,) qui peut également avoir une valeur proche de 1 mais qui peut
étre beaucoup plus petite. Les lasers a semi-conducteurs peuvent avoir des réflecteurs

avec R, =R, ~ 0.3. Chaque type de laser nécessite sa propre conception de résonateur. Il

existe un critére principal concernant les réflectivités des résonateurs : un laser doit
pouvoir fonctionner tout court. En fonction de la tache d'un laser, d'autres critéres peuvent
étre choisis, par exemple qu'un laser doit avoir une efficacité optimale de conversion de la

puissance de pompage en puissance de sortie du laser.

II1.5. Interaction de la lumiére et des atomes

Les énergies des atomes, des ions ou des molécules (¢électrons) sont quantifiées en valeurs
discretes : elles ne peuvent occuper que des niveaux d'énergie discrets (figure (I11.2)). La
premiere preuve expérimentale de ce fait a été 1'observation, faite dés le 19¢me siecle, qu'un
ensemble de raies spectrales (raies de Fraunhofer) était absent du spectre d'émission solaire.
L'explication théorique compléte de la décrépitude des niveaux d'énergie atomique est venue
avec le développement de la mécanique quantique et de 1'équation d'onde de Schrodinger.

L'existence de niveaux d'énergie discrets est la cl¢ du fonctionnement des lasers.
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@ electrons
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Figure (IIL.2) : Illustration schématique des niveaux d'énergie discrets des atomes et des molécules.

Il existe trois processus de base par lesquels le rayonnement EM peut interagir avec la maticre
: (1) I'émission spontanée, (2) 1'absorption et (3) 1'émission stimulée. Ces processus ont €té
identifiés pour la premiere fois par Einstein en 1917. La figure (II1.3) illustre ces processus a
l'aide d'un atome hypothétique ayant seulement deux niveaux d'énergie : E1 (niveau inférieur)
et E2 (niveau supérieur). Les densités de population respectives dans ces niveaux sont N1 et
N2. Un faisceau de lumiere monochromatique collimaté de fréquence angulaire

o =(E, - E,)/h peut interagir avec les atomes des trois maniéres suivantes. Sur la base de ces

phénomenes, il existe deux types de dispositifs utilisés comme sources de lumiere. Dispositifs
utilisés comme sources de lumicre : I'amplification de la lumiére par émission stimulée de

radiations (laser) et les diodes électroluminescentes (DEL).

II1.5.1. Absorption

Dans des conditions normales, tous les matériaux absorbent la lumiére. Le processus
d'absorption est illustré par la  figure (IIl.3.a), dans laquelle un photon d'énergie

hw = E, — E, est absorbé, transférant un électron du niveau inférieur au niveau supérieur. La

partie gauche de figure (II1.3.a) représente I'état initial de 1'atome, tandis que la partie droite
décrit les états aprés la transition. L'intensit¢ de la lumicre incidente est atténuée par
I'absorption, mais la direction de propagation et la polarisation de la lumiére restent

inchangées. Le taux d'absorption est donné par

dN, (1) dN, (1)
c;t =-B,N,p(w)=- ;t

(IIL1)

Ou B, est le coefficient B d'Einstein pour I'absorption, pest la densité d'énergie du flux de

photons incidents.
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Figure(I11.3) : Transitions électroniques entre les bandes de conduction et de valence dans les
matériaux semi-conducteurs.

I11.5.2. Emission spontanée

Dans ce processus, comme le montre la figure (II1.3.b), un atome du niveau supérieur saute
spontanément vers le niveau inférieur et un photon d'énergie 7w est émis. La direction de
propagation et la polarisation du rayonnement émis sont arbitraires. L'équation de taux

correspondante est

dN, (1)
dt

V.0

=—4,N,(t) = dr

(111.2)

Ou 4,, est appelé le coefficient A d'Einstein et est 1ié a la durée de vie de I'émission spontanée

parz = (Azl)_l .

I11.5.3. Emission stimulée

Dans ce cas, comme l'illustre la figure (II1.3.c), le photon incident incite 'atome a effectuer
une transition descendante du niveau supérieur au niveau inférieur. L'énergie est libérée sous
la forme d'un photon, qui a la méme fréquence, la méme phase, la méme polarisation et la
méme direction de propagation que le photon incident ayant stimulé la transition. L'équation
de taux correspondante est

dN, (1) _

==B, N,p(w) = _dN©

11.3
7 (1I1.3)

Ou B,, est le coefficient B d'Einstein pour I'émission stimulée.

I11.5.4. Taux d'absorption et d'émission
Nous pouvons écrire les taux d'émission spontanée, d'émission stimulée et d'absorption a

partir des équations (III.1) et (II1.3) comme suit
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Rspon = AZlNZ b Rstim = lesz(Ct)) b and Rabs = Bl2Nlp(a)) (III4)

En équilibre thermique, les densités atomiques obéissent aux statistiques de Boltzmann, et par

conséquent
N,/N, =exp[—(E, — E,)/k,T]| = exp(- hao/ kT (I1L.5)
Ou £k, est la constante de Boltzmann, T est la température absolue

En régime permanent, les taux des transitions ascendantes et descendantes doivent étre égaux,

ce qui conduit a
4,N, + B, N, p(®) = B,,N, p(®) (IIL.6)

En utilisant 1'équation (IIL.5) dans I'équation (I11.6), la densité spectrale peut étre exprimée

comme suit

4,,/B,,
(B,,/ B, exp(haw/k,T)~1

p(w) = (ITL.7)

En équilibre thermique, la densité spectrale du rayonnement doit étre identique a celle du

rayonnement du corps noir, donnée par la formule de Planck

Pp(@) = 2:?3 poy hw} L)1 (IIL.8)

En comparant les équations (II1.7) et (IIL.8), on obtient les relations suivantes
A, =(2ha’/nc*)B,, et B, =B, (I1L.9)

Le rapport entre les taux d'émission stimulés et spontanés est donc le suivant
R, /R =[exp(hafk,T)~1]" (I11.10)

Pour calculer les coefficients d'Einstein, nous avons supposé une onde monochromatique de
fréquence @. Un modele plus réaliste introduit le concept d'une fonction de forme de raie

atomique g(w) . La distribution g(w) est la forme d'équilibre des transitions a largeur de raie

¢largie. L expression de la densité de rayonnement est :
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plw)=p,g(o) (LIL11)

Ou p, est la densité d'énergie du champ électromagnétique induisant les transitions [8]. Dans

ce qui suit, le terme de taux stimulé (équation (II1.4)) sera exprimé avec une probabilité de

transition stimulée W>; comme
W, N, =B, p(®)N, (1IL.12)

Avec l'intensité¢ [ =cp,/n [8], et les équations (IIL.7) et (II1.12), la probabilité de transition

stimulée s'écrit alors

c*l

— g(w II1.13
87mzhv3r21 g(®) ( )

21 =
Avec c est la vitesse de la lumiére dans le vide et n est I'indice de réfraction du milieu.

I11.6. Laser a semi-conducteur

Les lasers sont des dispositifs qui générent ou amplifient un rayonnement hautement
monochromatique dans la région infrarouge, la région optique ou au-dela. Selon des
développements récents, des diodes laser sophistiquées peuvent avoir une largeur de ligne de

quelques centaines de kHz et une puissance ¢élevée allant jusqu'a 100mW [9].

Leur petite dimension, leur faible consommation d'énergie, la possibilit¢ de modulation
directe, leur haute efficacité et leur productivité de masse sont quelques-uns des avantages
exceptionnels des lasers a semi-conducteurs. Comme exemple et pour les systémes de
communication et avec la technologie des fibres optiques, les lasers a semi-conducteurs ont
apporté un changement radical dans ces systémes pour répondre a la demande croissante de
communication a haut débit. De nouvelles applications dans les réseaux locaux de
communication de données et de t€lécommunication continuent d'apparaitre a mesure que ces

dispositifs deviennent plus fiables et plus efficaces. [10, 11]

Dans un matériau semi-conducteur solide, il y a quatre transitions électroniques de base qui
peuvent se produire entre les bandes de valence et de conduction : émission spontanée
(émission de photons), génération stimulée (absorption de photons), émission stimulée
(émission cohérente de photons), la recombinaison assistée par piége et la recombinaison

Auger. La lumicre est générée par 1'émission spontanée et I'émission stimulée.
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111.6.1. Fonctionnement d’un laser a semi-conducteur

Le principal mécanisme des LED est qu'un grand nombre d'émissions spontanées se
produisent a l'intérieur du matériau et qu'aucune rétroaction des photons n'est assurée. Ce
mécanisme entraine une émission incohérente puisque le moment et la direction de 1'émission
sont aléatoires, ce qui les rend impropres a la communication optique. Alors que dans les
lasers, 1'émission spontanée et I'émission stimulée se produisent toutes deux, I'émission
stimulée est dominante et permet 1'émission de lumiére monochromatique. C'est pour cette

raison que les lasers font partie intégrante d'un systéme de communication optique.

Le milieu de gain optique dans les diodes laser a semi-conducteurs est constitu¢ d'un matériau
qui absorbe le rayonnement incident sur une certaine gamme de longueurs d'onde et intégre
une cavité optique résonante. Lorsqu'une énergie externe est appliquée sous forme d'énergie
¢lectrique ou optique, les électrons a l'intérieur du matériau sont excités jusqu'a un état de
non-équilibre qui peut provoquer une émission spontanée ou stimulée. Si 1'énergie du
rayonnement incident est supérieure a l'énergie de la bande interdite entre 1'électron dans 1'état
excité et I'¢tat disponible dans la bande de valence (trou), I'¢lectron et le trou se recombinent
en émettant un photon qui a la méme énergie que le photon incident. Le rayonnement
incident est donc amplifié¢ au lieu d'étre absorbé en stimulant la désexcitation de ces électrons
et en générant un rayonnement supplémentaire. Si le gain résultant est suffisant pour
surmonter les pertes de certains modes optiques résonnants de la cavité, une lumicre
relativement monochromatique peut étre produite. Dans les lasers a semi-conducteurs, apres
'émission de la lumiére par émission spontanée, les photons résultants sont amplifiés car ils
sont réfléchis dans la cavité résonnante qui fournit la rétroaction positive nécessaire pour que
le rayonnement soit amplifi¢, de sorte qu'une oscillation laser peut étre établie et maintenue

avec une injection suffisante d'énergie électrique (injection d'électrons).

La gamme des longueurs d'onde d'émission des lasers a semi-conducteurs couvre le spectre
optique du proche ultraviolet a I'infrarouge lointain, en fonction des matériaux utilisés dans la
région d'émission. Le critére le plus important pour sélectionner le matériau semi-conducteur
d'un laser a hétéro-structure spécifique est lié¢ a l'adaptation du réseau entre les deux semi-
conducteurs de bandes interdites différentes. Les lasers a grande longueur d'onde dans la
gamme de 1,1 a 1,6 um sont souhaitables pour la communication par fibre optique, car

l'atténuation de la fibre optique dans cette fenétre est trés faible. [12]
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I11.6.2. Types de lasers

Les diodes laser pratiques peuvent étre de deux catégories (Figure (II1.4)) : celles a cavités
dans le plan (lasers a émission latérale, EEL) et celles a cavités verticales (lasers a émission
de surface a cavité verticale, VCSEL). La principale différence réside dans le fait que la
cavité optique des EEL se trouve dans I'axe latéral, ou la rétroaction peut étre réalisée a 1'aide
d'un miroir a facettes clivées et d'une émission au bord du dispositif. Alors que dans les
VCSEL, la cavité est dans la direction verticale, qui est également la direction de croissance
du dispositif, et la rétroaction est réalisée en utilisant une pile réfléchissante multicouche

cultivée sous et au-dessus de la région active. [13, 14]
(a)

p—Iayer\

(b)
<€—active zone .

p-layer
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Figure (I11.4) : Schéma de (a) la structure d'un laser a émission latérale et (b) la structure d'un laser a

émission de surface a cavité verticale.

Une autre classification des lasers a semi-conducteurs est basée sur les miroirs sélectifs de
fréquence placés dans la direction de propagation du mode axial pour déterminer la fréquence
d'émission et l'accordabilité. Certains de ces lasers comprennent, sans s'y limiter, les lasers
Fabry-Perot (FP), les lasers a réflecteur de Bragg distribué (DBR) et les lasers a rétroaction
distribué¢e (DFB).

I11.6.2.1. Laser Fabry-Pérot

Les diodes laser Fabry-Pérot (FP) sont celles dont les miroirs sont simplement les surfaces
planes découpées aux deux extrémités du puce laser pour créer une rétroaction positive. La
grande discontinuité de l'indice de réfraction a l'interface semi-conducteur - air fournit un
coefficient de réflexion d'environ 30 % (Figure (IIl.5.a)). Les lasers FP correspondent a la

configuration par défaut d'un laser (I’habituelle inversion de population, émission stimulée et
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rétroaction positive). Ces lasers sont caractérisés par des spectres multi-modes longitudinaux

avec un étalement des longueurs d'onde de plusieurs nm a plusieurs dizaines de nm.

I11.6.2.2. Lasers DBR (Distributed Bragg Reflector)

L'autre solution pour créer une cavité résonante dans la région active consiste a placer des
couches de matériaux différents aux deux extrémités de la région active. Ces couches créent
une réflectivité effective élevée a la longueur d'onde de Bragg, d'ou le nom de réflecteur de
Bragg distribué (Distributed Bragg Reflector DBR). Ces types de lasers peuvent émettre un

seul mode longitudinal qui est li¢ a la longueur d'onde de Bragg.

De nombreux lasers a diode importants utilisent des réflecteurs a réseau passif distribué pour
I'un ou les deux miroirs de la cavité (Figure (II1.5.b)). Un DBR posséde généralement deux
régions de réseau séparées de part et d'autre de la région de gain, et le réseau ne chevauche
pas la région de gain. Avec les lasers dans le plan, la raison est d'utiliser leur sélectivité de
fréquence pour un fonctionnement en mode axial unique et avec les lasers a cavité verticale,
la raison est d'obtenir une valeur de réflectivité tres élevée. Les réseaux sont constitués d'un
réseau périodique de variations d'indice. L'un des problémes ici est d'effectuer la transition
entre les guides d'ondes actifs et passifs sans introduire une discontinuité indésirable. Ce
probléme est peu important dans le cas des VCSEL, car la direction axiale est la direction de
croissance et le changement de matériau se fait toujours plusieurs fois au cours de la
croissance. La fabrication de diodes laser a émission latérale avec miroir DBR est
relativement complexe, car de nombreuses structures doivent étre créées le long de la surface
de la tranche. En effet, les lasers DBR dans le plan ne sont formés que lorsque leurs propriétés

uniques, telles que 1'accordabilité de la longueur d'onde, sont requises.

I11.6.2.3. Lasers DFB (Distributed Feedback)

Les lasers Distributed Feedback (DFB) sont des dispositifs trés populaires, largement utilisés
dans les systémes de communication optique. Un laser DFB utilise également des miroirs a
réseau, mais le gain est inclus dans les réseaux (Figure (IIL.5.c)). Il est donc possible de
fabriquer un laser a partir d'un seul réseau, bien qu'il soit souhaitable d'avoir au moins une
fraction de décalage de longueur d'onde preés du centre pour faciliter I'émission laser a la
fréquence de Bragg. Les lasers DFB font généralement partie des types de cavité dans le

plan, mais des versions a cavité verticale sont également possibles, mais elles ne présentent
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aucun avantage par rapport aux lasers a cavité verticale DBR et leur fabrication n'est pas plus

facile.

La sélectivité de fréquence des lasers DFB est due au réseau périodique qui forme une
interférence constructive entre les ondes optiques se propageant vers l'avant et vers l'arriére a
certaines longueurs d'onde. Par conséquent, pour que la résonance se produise, la longueur
d'onde doit correspondre a la période du réseau, ainsi la condition de résonance d'un laser

DFB est: A, =2nA ou A, est la longueur d'onde de Bragg et A est la période du réseau, et n

est I'indice de réfraction effectif du guide d'onde optique.

Dans un laser DFB simple, il y a deux modes ¢galement espacés de chaque coté de la
longueur d'onde de Bragg qui atteignent le seuil simultanément s'il n'y a pas de réflexions
perturbatrices supplémentaires telles que celles provenant de clivages non revétus a
l'extrémité. La premicere méthode pour éviter I'émission bi-mode consiste a utiliser des
réflexions supplémentaires pour détruire la dégénérescence indésirable. En pratique, au
moins un miroir clivé fera l'affaire si les réseaux ne sont pas trop longs et si la phase de
réflexion nette d'une extrémité est décalée par rapport a celle du réseau. Toutefois, la relation
de phase entre la réflectivité de la facette et la réflectivité du réseau est difficile a contrdler et
la phase est aléatoire, de sorte que le rendement d'un bon laser DFB est limité. Une autre
méthode consiste a utiliser des facettes recouvertes d'un revétement antireflet et une

configuration décalée de demi/quart d'onde pour améliorer le rendement et les ajustements de

phase.
() (b) ()
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— -Ljpe ‘
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Figure (I11.5): Laser a structures (a) Fabry-Perot, (b) Distributed Bragg Reflector et (¢) Distributed
Feedback.
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I11.7. Laser a boite quantique

Un laser a boites quantiques est un laser a semi-conducteurs qui utilise des boites quantiques
comme milieu actif du laser dans sa région émettrice de lumicere. En raison du confinement
étroit des porteurs de charge dans les boites quantiques, ceux-ci présentent une structure
¢lectronique similaire a celle des atomes. Les lasers fabriqués a partir d'un tel milieu actif
¢vitent certains des aspects négatifs des performances des dispositifs associés aux lasers a

semi-conducteurs traditionnels basés sur des milieux actifs en vrac ou a puits quantiques.

Sur la base de la revue de la littérature, les lasers a boite quantique présentent les avantages
suivants par rapport a leurs homologues a puits quantiques : [15, 16, 17]
» Faible densité de courant de seuil.
= stabilité a haute température.
» Gain matériel élevé.
=  Gain différentiel élevé de l'ordre de 10"°~10" cm?, soit un ou deux ordres de grandeur
de plus que celui des lasers puits quantique.
* Potentiel de réduction du facteur a.
D'autre part, les lasers a boite quantique présentent également les caractéristiques suivantes,
qui peuvent constituer des inconvénients limitant les performances dynamiques des lasers :
= Large ¢largissement inhomogene (30~80meV) des spectres optiques di a la
fluctuation de la taille de boite.

3

PSPPI SR 16114 - .
* Compression a gain ¢élevé de l'ordre de 10" °~10""cm’, ce qui est également un ou

deux ordres de grandeur supérieur a celui des lasers a puits quantique.

I11.7.1. Notions fondamentales sur les lasers a boites quantiques

Dans la théorie quantique semi-classique, le champ laser est traité¢ classiquement avec les
équations de Maxwell, et le milieu de gain est décrit mécaniquement quantique par les
équations de Bloch optique ou les équations de Bloch semi-conducteur. Dans les lasers a
semi-conducteurs basés sur les transitions inter-bandes, le déphasage de la polarisation se
produit beaucoup plus rapidement que les changements de porteur, la population et 1'intensité
lumineuse, qui permet 1'élimination adiabatique de la dynamique de polarisation et donne une

description simplifiée de 1'équation de taux [18, 19].

Afin de modéliser correctement les caractéristiques statiques et dynamiques des lasers a boite

quantique, il faut tenir compte des caractéristiques fondamentales et cruciales de ces lasers.
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D'une part, ces caractéristiques peuvent €tre décrites au niveau microscopique, ce qui est

généralement complexe mais utile pour comprendre la physique.

D'autre part, pour les applications d'ingénierie des dispositifs, ces modeles peuvent étre
simplifiés en introduisant certains concepts phénoménologiques et parameétres empiriques.
Cette section traite des caractéristiques fondamentales du laser a boite quantique et décrit

I'état de l'art de la modélisation du laser a boite quantique.

I11.7.1.1. Structure électronique d’une boite quantique et processus de diffusion des

porteurs

Schématiquement, la région active d'un laser a boite quantique est souvent constituée d'une
hétéro-structure de confinement séparée en 3D (SCH, également appelée barrieére), d'un
réservoir de porteurs en 2D (RS, correspondant approximativement a la couche de mouillage
(WL)) et de boites confinés spatialement en trois dimensions. Le calcul de la structure de
bande électronique des lasers a semi-conducteurs peut étre effectué¢ en utilisant la théorie
multi-bande k-p [20, 21]. La figure (II1.6) montre une illustration de la structure €lectronique

d'un laser a boite quantique.

Les porteurs dans la barriere et la couche de mouillage peuvent étre traités comme des
particules quasi libres. Ainsi, des états ¢électroniques quasi-continus sont formés dans le SCH
et le RS. Les densités des états pour la SCH (par volume) et celle de la RS (par zone) sont

respectivement données par [22] :

* 3/2
Psen = 2(2 m;lgH szT) (IIL14)
m*
Prs = kT (IIL15)

Avec m’ étant la masse effective des électrons ou des trous. Le réservoir porteur quasi-
continu se couplant avec les états d'énergie localisés des boites, il en résulte des séparations
d'énergie plus petites et donc des états se chevauchant a des énergies plus élevées [23]. Les
états discrets se trouvant a des énergies plus faibles sont séparés de quelques dizaines de meV
dans la bande de conduction (CB), tandis qu'ils sont plus petits dans la bande de valence (VB)

en raison de la masse effective plus importante des trous.
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Figure (I11.6) : Schéma d'une structure de bande électronique d'électrons et de trous d'un laser a boite
quantique. [24]

Grace a l'interaction de Coulomb, les électrons et les trous dans le semi-conducteur peuvent
étre liés en paires électron-trou, appelées excitons. La distance entre 1'électron et le trou dans
un exciton est appelée rayon de Bohr de I'exciton. Le rayon de Bohr typique de I'exciton des
semi-conducteurs est de quelques nanométres [25]. La nature de l'exciton peut étre modifiée
par la structure de confinement et présente donc des propriétés optiques différentes. Dans le
cadre d'une image excitonique simplifiée, la structure électronique du laser a boite quantique
est illustrée dans la figure (II1.7). L'approximation de Il'exciton peut simplifier
considérablement la modélisation semi-empirique des lasers a boite quantique car elle réduit
de moiti¢ les équations de taux concernant les populations de porteurs. Cette approximation
permet d'introduire directement des données expérimentales et peut donner des images
intuitives de des processus physiques. Cette hypothése est valable tant que les populations
d'électrons et de trous ne présentent des €carts importants. Dans certains cas, il est nécessaire

d'utiliser des s'approche [26, 27].

Dans un dispositif de boite quantique, une fois que l'injection de courant a généré des porteurs
de charge dans la couche SCH, les porteurs vont se transporter a travers la barriére 3D et
atteindre la RS 2D, qui agit comme un réservoir de porteurs pour les états boite quantique
localisés. Le processus de capture des porteurs fait référence a la capture de porteurs de la RS
aux ¢états excité (ES) de boites. Dans les boites, les porteurs se détendent des ES a haute
énergie jusqu'au niveau GS. Enfin, la recombinaison radiative des trous d'électrons et 'effet
laser se produisent sur le GS. De plus, la capture des porteurs directement du RS dans le GS
est également possible [28]. Ce canal direct accélére le processus indirect de la porteur (via

I'ES) vers le GS, et joue un rdle important dans le processus d'émission laser double (GS et
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ES). De plus, ces états ¢électroniques présentent ¢galement un couplage électronique entre

boites [23].

SCH

Photons

GS

Figure(I1L.7) : Image d'exciton de la structure électronique du laser a boite quantique. [24]

Comme dans les lasers a puits quantique, le processus de transport des porteurs joue
¢galement un role important dans la détermination de la dynamique du laser a boite
quantique, ce qui induit une coupure parasite qui ne peut étre distinguée d'une coupure RC
dans la réponse de modulation, et limite ainsi la largeur de bande de modulation [29, 30]. La
photoluminescence résolue en temps (Time-resolved photoluminescence TRPL) montre que
le temps de transport des porteurs a travers la barricre vers le RS est de plusieurs

picosecondes (1~5 ps) selon I'épaisseur de la couche SCH [31, 32].

Les processus de transition de capture et de relaxation des porteurs sont principalement
soutenus par deux mécanismes physiques : La diffusion porteur-porteur induite par
l'interaction coulombienne (processus Auger) et la diffusion de porteur-phonons Optique
longitudinale (LO). Le comportement de diffusion est différent pour les densités de porteurs
d'excitation faibles et élevées. A faible densité d'excitation, l'interaction des porteurs avec les
phonons LO peut fournir des canaux de diffusion efficaces a condition que la conservation de
I'énergie soit respectée. Alors que la séparation énergétique des états de boite quantique ne
correspond généralement pas a 1'énergie des phonons LO, ce mécanisme de diffusion est
souvent possible pour les trous en raison de leurs états denses [33]. Lorsque le plasma de
porteurs a haute densité est créé dans le réservoir de porteurs, la diffusion porteur-porteur
explique la capture efficace du RS dans les états de boite quantique localisés ainsi que la
relaxation entre les états de boite quantique discrets [34]. La diffusion Auger peut étre
classée en trois types, selon les états électroniques initiaux des porteurs impliqués. Le type |
implique deux porteurs dans les états RS [35], le type II est avec un porteur dans un état ES

tandis que l'autre est dans le RS [36], et le type III a les deux porteurs occupés le ES [37].
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Dans les expériences TRPL, les processus de capture et de relaxation peuvent étre identifiés

en faisant varier 1'énergie d'excitation. Il est démontré que le processus d'interaction porteur-
phonon est dépendant de la température, le taux de diffusion augmente a haute température.
En revanche, le processus Auger est indépendant de la température, mais dépend de la densité
des porteurs [38-40]. L'analyse du temps de montée du Photoluminescence (PL) a température
ambiante montre que les temps de capture et de relaxation varient dans une large gamme de
0,1 a 100ps en fonction de l'intensité d'excitation [38, 41]. Cependant, pour une densité
modérée de porteurs de RS de 10''~10"2 cm™, les temps typiques de diffusion des porteurs
sont de l'ordre de 1~10ps [41, 42]. Pour les processus li€s aux interactions multi-corps de
Coulomb, la relaxation a l'intérieur de la boite quantique est typiquement sur une échelle de
temps plus rapide que la capture des porteurs du WL dans la boite quantique. Les processus
impliquant des trous sont plus rapides que les processus correspondants impliquant des
¢lectrons et la capture vers les états excités est plus efficace que la capture vers les états
fondamentaux. Par conséquent, dans un scénario dynamique, les trous sont d'abord capturés
vers les états excités de la boite quantique et immédiatement dispersés par relaxation vers les
¢tats fondamentaux de la boite quantique. La capture des électrons est un peu plus lente, la

relaxation ultérieure des électrons n'est que 1égérement plus lente que celle des trous [33].

Dans la modélisation de 1'équation de taux des lasers a boite quantique, les distributions des
porteurs dans tous les états sont supposées €tre dans une condition de quasi-équilibre avec la
distribution de Fermi-Dirac, ce qui est tout a fait appropri¢ pour un processus de relaxation
intra-bande suffisamment rapide [43]. Les occupations de porteurs au moins dans un GS a
effet laser et un réservoir (RS) doivent étre modélisées afin de distinguer le cas de boite

quantique du cas de puits quantique.

Le calcul rigoureux des taux de diffusion des porteurs est une tache ardue, qui nécessite une

théorie quantique sophistiquée a plusieurs corps qui traite les processus de collision intra-

bande [43, 44].

W. Berg et all [45] a proposé une formule phénoménologique pour prendre en compte le

temps de capture et de relaxation dépendant des porteurs dans un modele semi-empirique :

1

= (I11.16)
A +C. Ny

Etude et simulation des propriétés électroniques et optiques d'un laser a boite quantique a base de ZnO et ses alliages



CHAPITRE III Lasers et lasers a BQ , propriétés fondamentales

Ou i désigne le processus de capture ou de relaxation, Ai est le taux de diffusion assistée par

phonon, et C; est le coefficient déterminant la diffusion assistée par Auger par les porteurs

dans le RS (NRS).

Bien que cette expression donne un bon accord avec les expériences TRPL réalisées par P.
Miska et all [40], les paramétres 4; et C; peuvent étre trés différents d'un dispositif a l'autre
[46], ce qui limite l'applicabilité de cette expression. Cependant, étant donné qu'une fois que
le laser est pompé au-dessus de son seuil, il y a une grande densité de porteurs dans le RS qui
ne varie pas beaucoup avec le courant de polarisation, c'est une approximation raisonnable de
supposer que le temps de diffusion des porteurs est une valeur constante, ce qui simplifie le

modele d'équation de taux pour 1'é¢tude de la dynamique des lasers a boite quantique.

I11.7.1.2. Gain, indice de réfraction et facteur d'amélioration de la largeur de ligne

Le champ laser et le milieu de gain semi-conducteur sont couplés par le gain et l'indice de
réfraction induit par les porteurs, ou de manicre équivalente, par la susceptibilité optique
complexe. Pour déterminer ces quantités, il est nécessaire de résoudre les équations de
mouvement du milieu de gain en mécanique quantique pour la polarisation microscopique.
En principe, ces équations dynamiques devraient étre dérivées en utilisant le systéme
Hamiltonien complet, qui inclut les contributions des énergies cinétiques, les interactions de
Coulomb a plusieurs corps, l'interaction électrique-dip6le entre les porteurs et le champ laser,
ainsi que les interactions entre les porteurs et les phonons. Les effets du pompage du courant

d'injection doivent également étre inclus [44].

La connexion entre I'¢lectrodynamique classique et la mécanique quantique s'effectue par le

biais de la polarisation macroscopique P et de la polarisation microscopique p,, .

1
P:;Z u,p, (I11.17)

Ou u, est 1'élément de matrice dipdle pour la transition & . Dans les lasers a boite quantique,

les processus comprennent les transitions GS, ES, RS et les transitions de barriére. V est le
volume de la région active et la sommation de la polarisation est effectuée sur toutes les

transitions optiques inter-bandes. La susceptibilit¢ optique complexe y est liée a la

polarisation via :
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¥ = L2 (I1L.18)

o 2
gn, E

Ou ¢, est la permittivité du vide de la lumicre, n, est l'indice de réfraction sans injection de

porteurs, et £ est l'amplitude du champ électrique. Le gain get l'indice de réfraction

on induit par les porteurs dans le modéle sont définis par :

d cg . won
—E@®)=T,—=E(@)+
7 (1) "o, D+ "

E(?) (IIL.19)

Ou w etcsont la fréquence du laser et la vitesse de la lumiére respectivement, et I', est le

facteur de confinement optique. Nous pouvons obtenir la relation suivante entre le gain,

l'indice de réfraction, la susceptibilité et la polarisation [47] :

wn, o Im{P}
=y =— 111.20
& c m {l} gme E ( )
Sn="rRe{y) =1 Re{P} (IL.21)
2 2¢,n, E '

En introduisant le gain différentiela, le gain phénoménologique avec une approximation

linéaire peut étre exprimé comme suit
g=a(N-N,) (111.22)
Avec Net N, étant la densité de porteurs injectés et la densité de porteurs de transparence a

gain nul, respectivement.

A partir des équations (II1.20) et (IIL.21), le facteur «,, est introduit pour décrire le couplage

entre le gain et l'indice de réfraction [48, 49] :

oR ON

ay :LZ}/ZQQMZ_“_”M (I111.23)
olm{y}/oN cdg/dN A dg/dN

Ou 4 est la longueur d'onde de l'effet laser, et dn/dN l'indice différentiel.

Le facteur «,, est un parameétre vital dans la description de la physique des lasers a semi-

conducteurs qui influence de nombreuses caractéristiques et performances, par exemple la
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largeur de ligne spectrale optique [48, 50], le chirp en fréquence [51], la stabilit¢é du mode

[52] ainsi que la dynamique non linéaire sous injection optique [53] ou rétroaction optique

[54-56]. Dans ces derniers cas, un «,, positif est nécessaire pour générer des dynamiques non

linéaires complexes au sein d'un laser a semi-conducteur.

Historiquement, le facteur «,, a été introduit pour la premiére fois simultanément en 1967 par
Lax [57] et Haug & Haken [58]. En utilisant soit des calculs quantiques a partir des équations
de la matrice de densité, soit une théorie semi-classique, les deux ont introduit un facteur de
(1+ c;,) pour décrire les fluctuations de phase induites par le bruit qui apparaissent également
dans 1'équation fixant la largeur de la ligne spectrale. Cependant, le premier n'a pas exploité
davantage I'équation de la largeur de raie spectrale, tandis que le second n'a pas considéré le

facteur o, car il était trop petit par rapport a l'unité. En 1982, Henry [48] a réintroduit le

facteur «,, et a entiérement théorisé la largeur de raie spectrale des lasers a semi-conducteurs.

Les valeurs typiques du facteur ¢, sont comprises entre 2 et 5 pour les matériaux massifs et

puits quantique.

I11.7.1.3. Elargissements homogénes et inhomogénes

L'¢largissement homogéne dans les boites quantiques semi-conducteurs est inversement
proportionnel au temps de déphasage de la polarisation, qui est le temps de décroissance de la
polarisation optique associée a une transition inter-bande. En principe, le déphasage de la
polarisation optique implique non seulement la paire électron-trou particuliere mais aussi
d'autres polarisations électron-trou [59]. Cependant, dans le systéeme de porteurs en quasi-

équilibre, le temps de déphasage (7, ) peut étre traité comme une constante de temps, qui est

simplement le double du temps total de diffusion des porteurs [60]. Il existe un certain
nombre de mécanismes responsables de l'élargissement homogene, tels que la diffusion
porteur-porteur, la diffusion porteur-phonon et la durée de vie de la recombinaison radiative
¢lectron-trou. Ainsi, la largeur totale a mi-hauteur (FWHM) de I'¢largissement homogeéne

pour un état li¢ de boite quantique confiné peut étre exprimée comme [61].

2h1"h0m:%:h L+L+L+L +hL-|rhL (II1.24)
T, T The Tee Ten 3

e ee phon z-re'com
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Ou le premier terme est di au processus de diffusion Auger entre les électrons et les trous. Le

second terme est la contribution de l'interaction porteur-phonon, et le dernier terme est
attribué a la recombinaison radiative. L'élargissement homogene du gain optique est

caractérisé par une fonction Lorentzienne comme [62].

B (E-E,)= hr*;"‘“/ A (111.25)
(E - Eopt) + (hrhom)

Ou E,, est I'¢nergie de transition optique inter-bande. Il a ét¢ démontre que I'élargissement

homogene est responsable de la dépendance en température des spectres d'effet laser [63].

Les boites produisent un effet laser indépendamment a basse température en raison de la
localisation spatiale des porteurs ainsi que du gain de type atomique, tandis qu'a température
ambiante, I'ensemble des boites contribue a un effet laser a ligne étroite de maniére corrélative
via I'¢largissement homogene du gain optique ainsi que la redistribution des porteurs entre les

boites [62, 64, 65].

Parallelement, 1'¢largissement homogene de I'indice de réfraction est donné par [22].

(E-E,) / Vs
D (E-E,)= > > (I11.26)
8 (E - Eopt ) + (hrhom)

—B

CcvV

--D

CV|

Eﬁpt (meV)

Figure (IIL.8) : Fonction d'élargissement homogene du gain B, (E—E, pt) et de la variation de l'indice

de réfraction D, (E-E, ). [24]
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La figure (IIL8) illustre les profils de B, (E-E,) et D, (E-E,) en fonction de

I’énergie £'. Nous observons que pour la méme valeur deAl’,  , la fonction d'élargissement
de l'indice de réfraction D, (E—E,,) (tiret) est plus large que la fonction d'¢largissement du
gain B (E-E,,) (solide). Par conséquent, la population de porteurs dans les états hors

résonance de la boite quantique, qui a une faible contribution de gain a I'émission stimulée,

peut néanmoins causer une variation significative de l'indice de réfraction du mode laser. [24]

L'¢largissement inhomogeéne provient de la fluctuation de la taille et de la variation de la
composition des boites quantiques auto-assemblés, ce qui donne des énergies d'état confinées

différentes.

En considérant une distribution gaussienne habituelle de la taille de la boite, la fluctuation de
I'énergie des boites peut €tre ainsi représentée par la fonction gaussienne [62].

ch (E - Eopt

_(E-E,) J (111.27)

1
Ny exp( 2,

Dont la FWHM est donnée par 2.35 énh . La figure (II1.9) montre une illustration d'une

distribution gaussienne. L'élargissement inhomogene de la boite est connu pour réduire
significativement le gain et le gain différentiel du laser a boite quantique et ainsi dégrader les

performances dynamiques du laser [66].

o
o
=]

0.04 +

0.02 -

Dot existence probability

0.00
EOpt (meV)

Figure (I1L9) : Fonction d'¢largissement inhomogene G, (E—E,, ) de la taille de la boite ou de la

fluctuation de 1'énergie. [24]
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I11.8. Conclusion

En résumé, la premicre partie de ce chapitre se concentre sur les connaissances de base des
lasers a semi-conducteurs et explique brievement leurs propriétés. La deuxieme partie
présente les notions fondamentales des lasers a semi-conducteurs a nanostructure de boites
quantiques, notamment les structures €lectroniques, les processus de diffusion des porteurs, le
gain et l'indice de réfraction, le facteur d'amélioration de la largeur de raie ainsi que les
¢largissements homogene et inhomogeéne. Ces connaissances sont utiles pour les différentes

analyses menées dans les chapitres suivants.
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CHAPITRE IV Résultats et discussions

IV.1. Introduction

Ce chapitre est consacré a la présentation d’'une modélisation et simulation numérique des
structures de laser a BQ a base de ZnO et ses alliages. En utilisant un mode¢le cinétique fondé
sur la théorie des réservoirs, la dynamique des porteurs dans les BQ est analysée en
considérant les principaux mécanismes mis en jeu lors des processus de capture et de
relaxation. Ce modele phénoménologique est étendu aux diodes lasers a nanostructures
quantiques afin de simuler leurs propriétés remarquables.

Cette analyse est basée sur une approche semi-analytique d'un ensemble d'équations de taux
couplées. Nous montrons comment les équations de taux expliquent les contributions des états
hors résonance sur le changement du courant d’injection (I) et de I'¢largissement homogéne
(HB) (les effets de la température). L'amélioration des performances dynamiques du laser a
BQ et son fonctionnant sur I'état excité sont également discutés. Notre travail est basé sur
deux nanostructures laser a base de ZnO (ZnO/MgZnO et CdZnO/ZnO/MgZn0O), et dont la
simulation a ¢été réalisée a 1'aide de la programmation sous MATLAB. Les résultats obtenus
sont présentés dans cette section. Les parameétres relatifs aux matériaux utilisés dans notre

simulation sont énumérés dans le tableau (I1.4) du chapitre II.

IV.2. Structure I

Dans cette structure, les BQs ZnO/Mgy 3Zn 70 sont considérés comme une région active dans
un laser a BQ composé de quatre niveaux d'énergies pour les porteurs confinés. Nous avons
suppos¢ que tous les BQs sont uniformes selon les études théoriques et expérimentales
réalisées dans les références [1-3]. Nous avons considéré des BQs de ZnO en forme de lentille
d'un diamétre D=20 nm, d'une hauteur H=10 nm, et d'une couche de mouillage de MgZnO
d'une épaisseur de 1 nm. Dans notre étude, nous avons supposé que les BQs sont
suffisamment espacés pour éviter les effets tunnel quantique, et les effets homogénes et
inhomogeénes sont ignorés. Les BQs comprennent trois états d'énergie avec un état
fondamental doublement dégénéré (GS) et un état excité doublement quadruplement dégénéré
(ES1, ES2). (Figure (IV.1)).

Dans cette partie, nous rapportons une mod¢lisation et une simulation numérique de la
dynamique des porteurs des lasers a BQ ZnO/MgZnO. Nos calculs sont effectués en résolvant
I'ensemble de sept équations de taux pour les porteurs et les photons a quatre états d'énergie
en utilisant le quatriéme ordre de la méthode Runge-Kutta dans le logiciel MATLAB. De

nombreuses propriétés des lasers a BQ telles que la densité de photons, la puissance de sortie
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et la réponse de la modulation du petit signal en fonction du temps et du courant d'injection

ont été étudiées et discutées.

a)
Injected Electrons
WL ® MgZn0
‘T+ES-WL b)
ToWL-ES? Tar
ES2 :
| TeEsiER Zn0 Lens-shape
|
: TeES1-Fal Tr 10nm
ES1 ¢ |
: : TeGE FSL < Y >
. | 20nm 2 lnm
| THESL-G3 |
GS L L
! | : MgZnO Barrier layer
I
| | |
: : ! SEs1, SEs1. Ses

Figure (IV.1): a) Diagramme énergétique de la région active du laser de MgZnO/ZnO avec les
processus de diffusion, de recombinaison et de relaxation. b) Schémas d'une boite quantique en ZnO
en forme de lentille et son puits quantique de MgZnO.

IV.2.1. Modéle physique

Dans notre structure, nous avons considéré quatre niveaux d'énergie qui appartiennent a la
couche de mouillage (WL), aux deuxiémes et premier états excités (ES2) et (ES1), et a I'état
fondamental (GS). Les niveaux d'énergie de la région active dans le laser a BQ pour la bande
de conduction sont présentés dans la Figure (IV.1). Figure (IV.l.a) montre la dynamique
principale des porteurs dans la bande de conduction comme le modele de relaxation en
cascade de ZnO/MgZnO. Les porteurs sont injectés directement dans le réservoir de la WL

créant ainsi un courant d'injection 1. Une partie des paires électron-trou créées est capturée sur
la seconde ES2 avec un temps de relaxation ( Ty, ¢, ) tandis que l'autre partie se recombine
spontanément. Les porteurs occupant I'ES2 peuvent alors se relaxer sur 'ES1, s'échapper dans

le réservoir de la couche de mouillage ( T, y,; ) ou se recombiner radiativement. Les porteurs
déja relaxés sur I'ES1 peuvent étre libérés sur I'état excité (Tgg pg,), S€ recombiner
spontanément ou se relaxer sur I'état fondamental GS (Tgg_gs)- Une partie de ces porteurs

réémis sur l'état excité (Tgg g ), et le reste effectue une désintégration due aux effets
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spontanés et Auger (T, ), ou contribue a la recombinaison stimulée et génere des photons laser

(par I'analyse de la dynamique des porteurs dans la BQ).

IV.2.2. Modé¢le théorique et équations du bilan

Dans cette partie, le modele numérique utilis€¢ est basé sur les sept équations de taux
couplées, a travers une analyse de la dynamique des porteurs a I'intérieur de la BQ. Ce mod¢le
est divisé en deux types d'équations : la premiére pour les électrons et la seconde pour les

photons. Les équations de taux peuvent étre écrites comme suit [4, 5] :

as S N,
i:_ﬂ+rvggGs (2fGS_]')SGS+ﬂsp 8 (IV.1)
dt 7, Tsp
ds S N
—5 = _Lm-i_rvggESl (2](551 _I)SESI +5, = (Iv.2)
dt T, o
as S N,
—2 =By FvggESZ (2f ES2 1) Sps2 + ﬂsp = (1v.3)
dt T, o
dN, N, N, N,
s = Ty (2 1) Sy (1 i) 2 (1 ) (IV.4)
r eGS 0ESI-GS
dN, N, N, N, N, N,
- :_ﬂ_rvggm@fm_l)sm +£(1_fm)_ - (l_fGS)+ =2 (l_fm)_ﬁ(l_flm) (IV.3)
dt z, TeGs ToEs1-Gs Ters2-Es1 eES1
dN, N, N, N, N, N,
d;m :_% _rvgggsz (2f552 _1) Ses2 ~ Z_Egz +TWL(1_fEsz) N z_ = (l_fm) +Z__Eg1(1_f592) (Iv.6)
r sz Lo 0ES2-ES1 eES1
dN, N, N N,
—WL=n,~£— Ty B2 T (1~ frs,) (IV.7)
dt q T, Tus [

OuN,, , Ny, , N, et Nggsont les densités de porteurs dans WL et les niveaux discrets du
BQ ES2, ES1 et GS, respectivement. Syq,, Sy, et S, représentent la densité des photons

dans ES2, ESI et GS, respectivement. Les termes _ Sesa ,_Sesi | et _Sas représentent les

9
T T T

s s s

taux de désintégration des photons dans ES2, ES1 et GS, respectivement. Dans ces termes,

7' est la durée de vie du photon et est donné par [6]
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'=c/n (a+In(1/RR,)/2L) (IV.8)

N

Ou n, est l'indice de réfraction de la région active, & est la perte interne de la cavité, R, et

R, sont les réflectivités du miroir de la cavité, L est la longueur de la cavité, et cest la

vitesse de la lumiére.

B,N, /7, indique les taux de génération de photons fournis par la recombinaison spontanée
dans le niveau m (m=GS, ES1 ou ES2), avec B, est le facteur de couplage de I'émission
spontanée, et 7, est le temps de recombinaison spontanée.

Iv,gss (2f Gs 1) Sas etIV@roy/e5 (2f ESI/ES2 _1) Spsyzs:  définit le taux de génération de

photons et le taux de décroissance des porteurs dus a 1'émission stimulée, ou I est le facteur

de confinement optique, v, est la vitesse de groupe, et g, est le gain du niveau m qui est

donné par
k
=—m V.9
Sn l+¢,S, (av-9)
Avec ¢, est le facteur de gain écrit par
2_2
r
q pCVTS (IV.IO)

fm = 2
4nV nmye £ T’

hom

Et

2 2
k= 27rq2hﬂm§pcv (V.11
cn,myeV, 7 E,

Ou y, est le coefficient d'¢largissement inhomogene et & est la couverture des boites donnée

paré=N,V, avec N, est la densité des boites, et V, =2x(D/2)*H/3 est le volume des
boites.

Dans l'expression du facteur de gain, » est le volume de la région active et I, est

hom

I'¢largissement homogeéne. Le carré de 1'élément de la matrice de transition est donné

2

par|p [ =|I_|"M?, ou I, représente l'intégrale de chevauchement entre les fonctions
,  mE/(E,+A)
d'enveloppe d'un électron et d'un trou, et M~ = avec E, est la bande
12m,(E, +2A/3)
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interdite, m,est la masse effective de I'électron, A est I'énergie d'interaction spin-orbite du

matériau de BQ.

m NWL

et —
T T

r qr

Les termes — sont les taux de décroissance de la densité des porteurs au niveau

m et WL, respectivement, —N (1— f )/ 7, indiquent le taux d'échappement des porteurs du
niveau actuel au niveau supérieur, et 7, est le temps d'échappement des porteurs. De
méme, N (1— f )/ 7, et =N (1— f )/T0 sont les taux de relaxation des porteurs du niveau
supérieur au niveau actuel et du niveau actuel au niveau inférieur, respectivement. 7, est le

NWL
T

c

temps de relaxation. En outre, (1 — fiso ) représente le taux de capture des porteurs de WL

a ES2, ou 7, est le temps de capture des porteurs. Nous définissons f, comme la probabilité
d'occupation des porteurs du niveau m (effet du principe de blocage de Pauli sur le transfert
des porteurs d'un niveau a l'autre), avec f, =N, /1 N, , N, représente le nombre total de
BQs, et 1, représente la dégénérescence du niveau m. Par définition, 7, est le coefficient du
taux de courant injecté, / le courant de pompage et g est la charge unitaire. L'expression des
différents temps de relaxation s'écrit comme suit : [7]

(Egsi—Egs/kgT)

Tois = Mesi | MosTasioos€ (IV.12)
Tops1 = Mgy / ﬂES1TES27ES1e(EES2_EESI/kBT) (IV.13)
Tpsi-as = Torsi-as | (1= Jas) (IV.14)
Toso-s1 = Tomsz-st | (1= Ss1) (IV.15)

Pour ¢étudier la modulation de la réponse laser a BQ, les équations de taux sont linéarisées par

une analyse modifiée des petits signaux [8]. En considérantl, N (n =WL ou ESI ou ES2 ou GS)

et S, comme variables dynamiques et afin de simplifier le modéle, g, sont supposés étre

constants. La modulation du courant et les variations correspondantes des porteurs et des

photons sont les suivantes : [9]

I(t)=Le’ (IV.16)
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N, (t)=N, e’ (IV.17)

S, (t)=S,, e’ (IV.18)

Ou @ est la fréquence de modulation.

En utilisant les équations (VL.16), (VI.17) et (VL.18) dans les équations différentielles de

taux, on obtient la matrice 4 :

[All+Je 0 0 Al4 0 0 0
0 A22+ Jo 0 0 A25 0 0
0 0 A33+ Jo 0 0 A36 0
A= A41 0 0 Ad44+Jon A45 0 0
0 AS52 0 A54 A55+Jn  AS56 0
0 0 A63 0 A65 A66+Jn A67
0 0 0 0 0 A76  ATT+Jw
S | 0]
SESI,I 0
S 0
ES2.1 nIl
A* NGS,I =—0
q
NESl,l 0
NESZ,I 0
_NWL,I _1_
Avec
1 B, 2I'v,g 1
All =—Z—rvggGs (2fs5 1), Al4= —i—ﬁsw , A22 :—Z—FvggESl (2f15 = 1)
1 2T
ans— P Mg 33 rye (2fi,-1), A36=- Py M g
Tsp /'IESIND TS Tsp lLlESZND
2T 1-—
AM =T, (2fus 1), A44=l+ﬂsm+( Jesi) , ! N,
T,  HgsN)p TeGs Toesi-asHosNp
N 1- 1-
A45 =~ o 1oJe , AS2=1v, 8. (szm _1) ,AS4 = — (1= Jes1) + Nis:
TeGSups Ny TOESI-GS TeGs Togsi-asMasNp
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+1_fES2

ToEs1

NESZ

b

A55:L+2FvggESl S+ Nos n 1- fas n Nis,
T, Mg Np ToosMpsiNp  Topsios  Tersr-psiesiNp
1- N
A56 =— Jis1 - £51 , 1‘16321_‘1/’gg1552 (2fES2—1), A65=—
Tersa-es1 TersiMpsaVp
A66:L+% oo ! + Ny, n 1- fia n N
T, Mg Np eES2 Tepg,N,  FOES2-ESI Topsitles:Np
a76=-— N 477 =Ly 1o e
7’-eESZ 7’-cll’lESZZ\[D Tqr Tc

Pour obtenir le petit signal porteur dans chaque état, nous pouvons appliquer la reégle de

Cramer comme suit

Torsa-esiMesiNVp

A67:_1_fES2

O 0 Al4 0 0 0
O A2t 0 0 A25 0 0
O 0 AT 0 0 A36 0
O 0  Add+Jo A4S 0 0
O A2 0 A54  A55+Jo  AS56 0
0 A63 0 A65 A66+T> A6T
il 0 0 0 A6 ATT+Jo
SGS 1= 1
’ det 4
All+Jo O 0 Al4 0 0 0
o Y 0 A25 0 0
0 Y Amige 0 0 A36 0
adl 00 AT A4S 0 0
o 2 A54  A55+Jo  AS56 0
o Y ae 0 A65 A66+T>  A6T
o Moy 0 0 A6 ATT+Jo
Sesiy = < ’
’ det 4
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All+Jo 0 O Al4 0 0 0
0 AR+T0 0 0 A25 0 0
0 o Y 9 0 A36 0
A4l 0 0 Add+To A4S 0 0
0 A52 0 AS4 ASS+Jw  ASG6 0
0 o Y 9 A65 A66+TJw A67
0 o Loy 0 A6 AT7+Jw
SEszl = 1
’ det 4

Avec det A est le déterminant de la matrice A.

Les parametres utilisés dans notre simulation sont énumérés dans le tableau (IV.1).

Paramétre Symbole Valeur
Taux d'injection de porteurs n; 0.9
Facteur de confinement optique r 0.01
Facteur de couplage de 1'émission spontanée I3sp 1x10*
Perte optique a; 6x10° m™
Réflectivité des miroirs de la cavité R, R, 0.3
Temps de décroissance en WL Tor 5%x107 s
Temps de décroissance en ES2 ES1 GS T, 5x107 s
Temps de capture des porteurs de WL a ES2 T, 2x10™"% s
Temps de relaxation de ES2 a ES1 ToEs2-Es1 2x10™"% s
Temps de relaxation de ES1 a GS ToEsi-Gs 12x10™" s
Temps de recombinaison spontanée Top 510" s
Dégénérescence Has»> Mesis Hes 2,4,6
Largeur de la cavité W 1x10° m
Longueur de la région active L 15x10* m
Facteur d'élargissement homogeéne Diom 13107 eV
Facteur d'élargissement inhomogéne Yo 2x107% eV
Séparation énergétique ES2-ES1 Ey, —Epg 0.058 eV
Séparation énergétique ES1-GS Epg = Egs 0.053 eV

Tableau (IV.1) : Les paramétres utilisés dans la simulation. [10-12]
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1V.2.3. Résultats de simulation et discussion:

Résultats et discussions
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La figure (IV.2) montre le comportement dynamique des photons d'un laser a BQ
ZnO/MgZnO pour trois niveaux de BQ (GS, ES1 et ES2) avec différents courants injectés (I =
0,01, 0,02, 0,03 et 0,05 A). Sur cette figure, on peut voir que le délai diminue avec
I'augmentation du courant de pompage. Cette variation signifie que la durée de vie effective
des porteurs est réduite [13]. Cette analyse est plus claire dans figure (IV.3), qui représente la
densité¢ de photons en fonction de la densité¢ d'électrons du GS. De plus, la figure (IV.2)

montre que la densité de photons pour les trois niveaux augmente jusqu'aux états stables.
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Avant cette stabilité, nous pouvons voir des oscillations de relaxation de niveau dans les

premicres étapes du flux d'injection. Ceci est di aux porteurs supplémentaires créés par le
courant d'injection a l'intérieur des BQs. De plus, lorsque nous augmentons l'intensité¢ du
courant d'injection, le courant de seuil diminue. Nous remarquons €galement que l'intensité du

photon généré au niveau GS est plus élevée qu'au niveau ES1 et ES2.

6

A5x10 |
¢ —001A

=4 | —0.02A |
£ || —O0.03A

S 3/ |—0.05A *
a

S 2 *
B

<

o 1t |
0p)

O | |
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GS Electron Density (m'3) x 10"

Figure (IV.3): Densité de photons en fonction de la densité d'électrons du GS.

IV.2.4. Puissance de sortie

La puissance de sortie des différents états m est donnée par : [14]

P

out—m

=S E, /T, (IV.19)

La figure (IV.4) montre la puissance de sortie du laser a BQ ZnO/MgZnO pour les trois
niveaux discrets (GS, ES1 et ES2) en fonction du temps pour différents courants injectés (I =
0.01, 0.02, 0.03 et 0.05 A). Il est clair que la structure présente une puissance de sortie plus
¢levée au niveau GS (figure (IV.4.c)) que les autres niveaux (figure (IV.2.a.b)) quelle que soit
la valeur du courant injecté I. Dans les trois parties, la valeur de la puissance est directement
proportionnelle a l'intensité de l'injection. D'autre part, nous pouvons observer que les temps

de commutation diminuent avec l'augmentation de l'injection de courant.
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Apres l'injection de courant, les porteurs de GS commencent a émettre des photons jusqu'a la
saturation de la sortie d'émission liée & GS. A ce moment-1a, les porteurs d’ES1 émettent des
photons de maniére similaire jusqu'a la saturation, puis ES2 commence a émettre. La figure
(IV.5) montre la courbe caractéristique de la puissance de sortie en fonction des courants
d'injection ou nous avons considéré que le courant de seuil est égal a 107", 0,56 et 4,1 A pour

le GS, ES1 et ES2, respectivement.
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Figure (IV.5): Courbe caractéristique de la puissance de sortie en fonction des courants d'injection.

IV.2.5. Gain optique
Le gain optique pour différents niveaux m s'écrit :
l“Km( 2N, —lj
/’lmND

Gain,, = (Iv.20)
I+¢,S,

—ES1|.
—ES2

Optical gain (cm

_3.5 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 0.1 0.2 03 04 0.5 06 07 0.8 0.9 1

Injected current (A)

Figure (IV.6): Courbe caractéristique du gain en fonction des courants d'injection.

Etude et simulation des propriétés électroniques et optiques d'un laser a boite quantique a base de ZnO et ses alliages



CHAPITRE IV Résultats et discussions

La figure (IV.6) montre la caractéristique du gain en fonction des courants d'injection pour les

trois états d'énergie (GS, ES1 et ES2). Aux faibles courants, nous remarquons que le gain est
négatif pour les trois niveaux d'énergie ou l'état GS a atteint la saturation d'environ 2x10° cm™

avant les niveaux ES1 et ES2.

~ 2 ‘ ~ 2 ‘ ) ‘
N w1 —1=0.01A N —1=0.01A
5 — =004 S oﬁ\—m.m
= —I=003A| = —1=0.03A
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C'2’ 1 [ ey
= =i
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§'61 A T T 002'81 A T T
10 10 10 10 10 10 10 10
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w 2 © ‘
W —1=0.01A
s 0 —1=0.02A
< .9 —1=0.03A|
E —1=0.05A Figure (IV.7): Réponse de la modulation du petit
§ -4 ] signal a différents courants d'injection I pour les
"; 5 états (A) ES2, (B) ES1, et (C) GS.
=
10" 10’ 10' 10°

Ferequency (GHz)

La figure (IV.7) représente la réponse de la modulation du signal faible en fonction de la
fréquence de modulation sous l'effet du courant injecté 1 (1=0,01, 0,02, 0,03 et 0,05 A) pour
les états GS, ES1, et ES2. On constate que 'augmentation de l'injection de courant conduit a

une largeur de bande passante de modulation de 3dB pour les trois niveaux. La puissance
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optique a l'intérieur de la cavité augmente avec le courant d'injection, ce qui produit une

fréquence de relaxation plus €levée et donc la modulation de la bande passante, est étendue.

1V.2.6. Résumé 1

Dans cette étude, le mécanisme interne du laser a BQ ZnO/MgZnO a été modélisé et simulé
numériquement. Nos résultats ont montré qu'en augmentant le courant d'injection, le temps
d'enclenchement et de stabilit¢ diminue. De plus, les courants de seuil et les densités de
photons pour les trois niveaux (GS, ES1 et ES2) augmentent jusqu'a atteindre la saturation. La
conséquence immédiate de cet effet est 'augmentation de la fréquence de relaxation et donc
l'extension de la modulation de la bande passante. Ce travail montre I'avantage des lasers a

BQ ZnO/MgZnO pour améliorer les propriétés du laser.

IV.3. Structure 11

Dans cette partie, le CdZnO/ZnO/MgZnO BQ est considéré comme un milieu actif dans un
laser a BQ. Cette structure est constituée de trois couches, la couche d'hétérostructure a
confinement séparé (SCH), la couche de mouillage (WL) et la boite quantique (BQ). Dans
notre ¢tude, nous avons supposé que les BQs présentent une forme cylindrique (CdZnO) avec

un diameétre R= 20 nm et une hauteur h= 10 nm.

_E‘?I:I_{I:di}__\rs Twe
b, T
WL (Nw) o
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Figure (IV.8) : Diagramme de bande d'énergie de la région active du laser a BQ auto-assemblé
CdZnO/ZnO/MgZnO avec différentes dynamiques de porteurs.
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Dans cette étude, un modele théorique est utilisé. Les équations de taux pour
CdZnO/ZnO/MgZnO ont été résolues numériquement en utilisant la méthode Runge-Kutta du
quatrieme ordre. Plusieurs résultats ont été trouvés tels que la densité de porteurs et de
photons, le comportement a 1'allumage du laser, le courant lumineux, la puissance de sortie et
les caractéristiques de gain. A chaque fois, le courant injecté et I'¢largissement homogene
(HB) (les effets de la température) ont été variés pour mettre en évidence leurs impacts sur ces

caractéristiques.

IV.3.1. Modé¢le physique

La figure (IV.8) illustre le diagramme de la bande de conduction d'énergie de la région active
du laser a BQ auto-assemblé CdZnO/ZnO/MgZnO avec les différentes dynamiques des
porteurs qui se sont produites, telles que les processus de génération, de relaxation, de
recombinaison et de capture-échappement des porteurs. Tout d'abord, le courant est injecté
dans la bande SCH, ce qui conduit a 1'augmentation de la densité de porteurs dans cette bande
en augmentant les paires ¢lectron-trou. Ensuite, les porteurs de la bande SCH se relaxent dans
la bande WL, puis dans la boite quantique, et certains d'entre eux se recombinent. Nous
considérons que le groupe de BQ contient n=1, 2,..., 2M+1 sous-groupes basés sur leur

énergie de résonance aux transitions inter-bandes.

IV.3.2. Modé¢le théorique et Equations du bilan

Dans ce travail, le modele numérique utilis€ pour simuler le laser a BQ auto-assemblé
CdZnO/ZnO/MgZnO est basé sur l'ensemble des équations de taux couplées, qui inclut la
plupart des mécanismes clés des BQs et la dynamique des porteurs du laser a BQ auto-
assemblé. Afin de décrire avec précision l'interaction des BQs avec les différentes énergies de
résonance par l'intermédiaire des photons, la largeur d'énergie de chaque groupe que nous
considérons est €gale a la séparation des modes des photons de la cavité¢ longitudinale. Par

conséquent, nous prenons la séparation des modes en énergie égale a [15] :
AE=ch/(2nL,)) (Iv.21)

Ou L, est la longueur de la cavité. L'énergie du n'™

cav

groupe est donnée par [15] :
E =E —-(M-n)AE (IvV.22)

E_ est 'énergie de transition du groupe central a n = M.
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Les équations de taux pour la densité de porteurs (€lectrons) et de photons prennent la forme

suivante [15, 16] :

dN /dt=1/e-N,/tr.—N /t,+N /t, (IV.23)
dN,/dt=N,/t,+3N,/t,D,~N, /7, -N, /7, ~N, /4 (IV.24)
dN,/dt=N,G, lt,~N,/t,-N, /t,D,~cT/n>g"s, (IV.25)
ds, /dt=pN, /7, +cT'/n>g"s, S, /z, (IV.26)

Ou N, et N, sont les nombres de porteurs dans la couche séparée SCH et WL,

respectivement. N, est le nombre de porteurs dans le n'me groupe de BQ, et S, est le nombre

iéme

de photons du m*™ mode m= 1, 2, ... 2M+1. [est le courant de pompe, l'unité de charge est

définie par e et S, est l'efficacité de couplage de I'émission spontanée au mode d'effet laser.

Les constantes de temps associ¢es 7,7, 7,, 7,, 7,, T,et T,sont respectivement la

s Zsr? qe’ e’ qr?
diffusion dans la région SCH, la durée de vie de recombinaison des porteurs dans la région

SCH, la ré-excitation des porteurs de WL vers la région SCH, la ré-excitation des porteurs du

iéme
n

BQ vers WL, la recombinaison des porteurs dans WL, la relaxation des porteurs dans le

n'™ groupe de BQ et la recombinaison dans les n“™* BQ. De plus, 7,c’est la durée de vie des

photons dans la cavité décrite par I’équation (IV.8).

Les boites du n'“"® ieme

groupe fournissent aux photons du m™" mode un gain optique linéaire

g\ qui s'écrit comme suit [15] :

cv

2
gl = 27¢’hN,, | P

2P -1)G B (E, —E IV.28
cnrgomg ( n ) n cv( m n) ( )

cv

Ou la couverture des BQs =NV, , N,est la densité des BQs etV est le volume des boites
V,=7xRh/4.
‘ Pc‘v"z est 1'élément de matrice de transition de la recombinaison inter-bande

2 2 \ . Sy .
avec‘PLfv" =|1,| M*, oul,représente lintégrale de chevauchement entre les fonctions

Etude et simulation des propriétés électroniques et optiques d'un laser a boite quantique a base de ZnO et ses alliages 101



CHAPITRE IV Résultats et discussions

mE, (E,+A)
12m,(E, +2A/3)

' [ 4 [ 2 _ .
d'enveloppe d'un électron et dun trou, et M~ = . Iei, Egest le gap

d’énergies du matériau CdZnO massif, m,est la masse effective de I'électron, A est I'énergie

d'interaction spin-orbite du matériau BQ. L'élargissement homogeéne lorentzien

B, (E, —E,)est exprimé comme suit : [17]
B, (E,-E,)=(ir, /7[)/|:(En ~E,) +(hrw)2} (IV.29)

E_ est I'énergie de transition optique inter-bande et la largeur maximale & mi-hauteur (full

width at half maximum FWHM) I'_ est donnée par I', =2hy, avec y, est le taux de

iéme

diffusion. L'élargissement inhomogéne G, du n"“™ sous-groupe est donné comme suit [15] :

G,(E,~E,)=1/N27& exp| ~(E, -E,) 125 | (IV.30)

Ou FWHM de I'élargissement inhomogéne est donné parI', =2.35&;.

La durée de vie moyenne de la relaxation des porteurs est donnée par [16].

7,'=> 1,.G,=> 1,'(1-P)G, (IV.31)

Nous supposons que les contributions des BQs sont distribuées dans un intervalle d'énergie.

Elles sont exprimées comme 4I'; autour de £ . La probabilité d'occupation des porteurs du
icme

n'“" sous-groupe de BQ P, (selon le principe d'exclusion de Pauli) est définie comme [18].

P,=N,/(D,N,V,G,) (IV.32)

iéme groupe de BQ, V, est le volume total de la

a

Ou N, est le nombre de porteurs dans le n

région active, D, est la dégénérescence de 1'é¢tat fondamental des BQs sans spin et G, est le

iéme

pourcentage dun groupe de BQ dans I'ensemble des BQs.

Les parametres utilisés dans notre simulation sont listés dans le tableau (IV.2).
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Paramétres Symboles Valeurs
Durée de vie de la relaxation des porteurs Ty 1-100ps
Temps de capture des porteurs dans la région SCH Ty I'ps
Durée de vie de 1'émission spontanée dans la région SCH Tor 2.8 ns
Durée de vie de la recombinaison des porteurs dans le WL Ty 3 ns
Durée de vie de la recombinaison dans une BQ 7, 2.8ns
Durée de vie des cavités photoniques T 8.8 ps
Nombre de couches de BQ 3

T 6 %

Facteur de confinement optique

0 V)
Réflectivités des miroirs R,R, 30 %, 90 %
-1
Perte interne a; 6 cm
Largeur de la bande d 10 mm
163
Volume total de la région active v, 2x107"m
Longueur de la cavité L 900 pm
)
Couverture des BQ g 20%
- e , B 10"
Efficacité du couplage émission spontanée sp

Tableau (IV.2) : Paramétres utilisés pour la simulation des caractéristiques de laser a BQ auto-
assemblé. [8, 19, 20]

1V.3.3. Résultats de la simulation et discussion:

En utilisant la méthode numérique Runge-Kutta, nous avons résolu les équations de taux
(IV.23) a (IV.26). La figure (IV.9) montre les caractéristiques des porteurs pour différents
courants d'injection I = 1,5, 2, 2,5, 5 et 10 mA a différentes valeurs de FWHM de
I'¢largissement homogene (a) HB=1 meV, (b) HB=5 meV, (¢) HB=10 meV et (d) HB=20
meV. Il est clair que le délai d'allumage diminue avec 1'augmentation du courant d'injection,
contre une augmentation de 1’amplitude et de la fréquence de l'oscillation de relaxation. On
peut également remarquer que l'amplitude de 1'oscillation de relaxation augmente pour une

plus grand FWHM d'élargissement homogene, tandis que la fréquence diminue.
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Figure (IV.9): Densité de porteurs pour différents courants injectés et a différents HBs a) 1 meV, b)

5meV, c) 10 meV, et d) 20 meV.

La figure (IV.10) montre le comportement dynamique de la densité de photons pour différents
courants d'injection [=1.5mA, 2 mA, 2.5 mA, 5 mA, et 10 mA a différentes FWHM de
I'¢largissement homogene (a) HB= 1 meV, (b) 5 meV, (c) 10 meV, et (d) 20 meV. Il est
¢vident que lorsque nous augmentons le courant d'injection, les photons a I'état stable
augmentent, ce qui devient plus clair dans les valeurs ¢élevées de 1'élargissement homogene
(Figure (IV.10.c)) et Figure (IV.10.d)). Cela peut s'expliquer par le fait que I'augmentation du
courant d'injection provoque une augmentation des porteurs dans les BQs, ce qui augmente

les photons du laser de cavité. Ce dernier atteint sa valeur maximale pour [=10 mA a
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HB=10 meV. Ces photons initiaux améliorent le taux d'émission stimulée, puis augmentent

les photons laser dans le nouvel état d'équilibre. Cette amélioration du taux d'émission

stimulée conduit a I'amplification de la lumiére et réduit le temps des photons de la cavité, car

le début de 1'oscillation de relaxation précoce nécessite de nombreux porteurs. De plus, nous

notons que l'augmentation du courant d'injection provoque une dégradation du délai

d'allumage et une augmentation de la fréquence et de I'amplitude maximale de I'oscillation de

relaxation.
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Figure (IV.10): Densité de photons pour différents courants injectés et a différents HBs a) 1 meV, b)
5meV,c) 10 meV, et d) 20 meV.
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En revanche, pour la variation de 1'¢largissement homogéne de la FWHM de 1 meV a 10
meV, le nombre de photons a I'état stable augmente et atteint une valeur maximale a 10 meV.
Au-dela de cette valeur de HB, elle commence a diminuer. Le méme comportement est
remarqué pour le maximum de I’amplitude de l'oscillation de relaxation. Ceci est di a
l'augmentation des porteurs du groupe central. Nous remarquons également une nette
augmentation du courant de seuil, ou les photons a 1'état stable sont considérablement réduits
a certains courants d'injection, et ceci est évident pour I=1.5 mA et [=2 mA, qui disparait
presque a 20 meV, et en plus I'émission laser disparait avec lui. De plus, 'augmentation de
I'¢largissement homogéne FWHM augmente le temps nécessaire aux photons du laser pour
atteindre 1'état d'équilibre. La méme conclusion est tirée de la figure (IV.11), qui représente la
variation de la densité de photons en fonction de la densit¢ de porteurs pour différents
courants injectés a HB=10 meV. La densité de photons augmente avec l'augmentation de la
densité de porteurs a travers une forme de spirale conventionnelle avec une rotation dans le
sens inverse des aiguilles d'une montre, ces formes atteignent leur pic pour le courant injecté

le plus ¢élevé.
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Figure (IV.11): Densité de photons en fonction de la densité de porteurs pour différents courants
injectés a HB=10 meV.

IV.3.4. Puissance de sortie

La figure (IV.12) montre les comparaisons de la puissance de sortie pour différents courants

injectés et a différents HBs : (a) 1 meV, (b) 5 meV, (c) 10 meV et (d) 20 meV. L'origine de
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I'énergie est prise & E,_ et le FWHM de I'élargissement inhomogéne (IHB) est de 15 meV. 1l

est évident que lorsque le courant injecté est augmenté, le spectre de 1'effet laser s'étend, et est

plus étendu pour les petites valeurs de HBs. Quant a la puissance de sortie, elle augmente en

augmentant le courant injecté et est plus prononcée pour des valeurs plus élevées de HBs.
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Figure (IV.12): Puissance de sortie en fonction des modes multi-longitudinaux pour différents
courants injectés et a différents HBs : a) 1 meV, b) 5 meV, ¢) 10 meV, et d) 20meV. L'origine de

I'énergie est prise 2 £ et IHB est de 15 meV.

La figure (IV.13) montre la puissance de sortie en fonction des modes multi-longitudinaux
pour différents HBs et & [=10mA. L'origine de 1'énergie est prise a £, et IHB est de 15 meV.

On a remarqué qu'en augmentant la valeur de HB, le pic du spectre laser se rétrécit et la
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puissance de sortie augmente jusqu'a atteindre un maximum a HB=13 meV. Au-dela de cette
valeur de HB, ce pic diminue jusqu'a s'estomper au FWHM de HB 130 meV. Dans le méme
temps, le spectre laser commence a s'étendre et a diminuer progressivement. Par conséquent,
nous pouvons déduire que plus le courant injecté est suffisant (supérieur au courant de seuil),
le spectre laser apparait dans un mode proéminent et clair avec la puissance de sortie la plus
¢levée a une certaine température (HB) d'approbation et surtout dans ce courant. Ainsi, nous
concluons que les émissions laser (puissance de sortie) sont plus importantes pour des valeurs
de HBs proches de IHB, et cette puissance de sortie augmente en augmentant le courant

injecté.

W HB=1meV

107 ¢ o HB=SMEV |
i HB=10meV

- HB=13meV

HB=20meV

1) 4 HB=50meV |

o T 0| % He=130mev

Output Power(mw)

Energy(mev)

Figure (IV.13): Puissance de sortie en fonction des modes multi-longitudinaux pour différents HBs et

a I=10mA. L'origine de I'énergie est prise & £ et I'THB est de 15 meV.

Cette variation de la performance laser a BQ auto-assemblé est due a l'augmentation des
groupes de BQ se trouvant dans la portée (FWHM) de HB des groupes centraux et a la
diminution du nombre de modes centraux. En conséquence, il y a une augmentation des
porteurs émetteurs dans les modes centraux. Dans ce cas, l'effet laser se produit avec un seul
mode proéminent. De plus, une augmentation de la température améliore 1'échappement
thermique des porteurs des BQs vers les WLs, ce qui augmente également le taux d'émission
des porteurs dans les modes centraux. Sur la base de ces résultats, nous proposons la
possibilité d'un effet laser monomode dans de grands courants injectés ; ceci est cohérent avec

les résultats de Sugawara et al pour le laser BQ a base de GaAs [15]. Malgré quelques
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désaccords avec ces résultats, nous trouvons la méme suggestion qu'ils ont faite que HB

devrait étre proche ou égal a IHB pour toute amélioration des performances.

IV.3.5. Gain optique

Le spectre du gain optique a différents HBs a) 1 meV, b) 5 meV, c¢) 10 meV, et d) 20 meV
pour différents courants injectés est montré dans la figure (IV.14). Nous constatons que le
gain optique n'est pas affecté¢ par la modification du courant injecté. Il y a également une

légere extension du spectre de gain optique en augmentant le courant injecté.
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Figure (IV.14): Spectre de gain optique a différents HBs a) 1 meV, b) 5 meV, ¢) 10 meV, et d) 20

meV pour différents courants injectés. L'origine de I'énergie est prise & £, et I'IHB est de 15 meV.
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L'effet du HB sur le gain optique est montré dans la figure (IV.15) qui représente le spectre de
gain optique pour différents HBs et a [=10mA. Le gain optique se rétrécit avec I'augmentation
du HB jusqu'a une valeur de HB d'environ 13 meV. Aprés cette valeur, il commence a
s'étendre pour des valeurs plus élevées de HB. A partir de cette figure, nous pouvons déduire
les modes se situant a l'extrémité hors de FWHM du spectre de gain optique. Ce
comportement est en accord avec les résultats de la DG. Nahri [21]. De plus, I'augmentation
de HB n'¢léve pas le pic du gain optique, et tous les modes trouvent des gains optiques qui

restent sous le seuil de gain.

t

S

% HB=1meV

(U] —&— HB=5meV

8 HB=10meV

g- . —F+— HB=13meV

10 HB=20meV

— & HB=50meV
—%— HB=130meV

-10 0 10 20 30 40
Energy(mev)

Figure (IV.15): Le spectre de gain optique pour différents HBs et a [=10mA. L'origine de 'énergie est
prise & E_ et 'THB est de 15 meV.

I1V.3.6. Résumé 11

Dans cette partie, nous avons étudi¢ et simulé une nouvelle structure de laser a BQ auto-
assemblé¢ CdZnO/ZnO/MgZnO, nous avons résolu les équations de taux numériquement en
utilisant la méthode Runge-Kutta du quatriéme ordre, et analysé certains des résultats obtenus
pour cette structure. En particulier, nous nous sommes intéressés aux caractéristiques
dynamiques et statiques, aux propriétés de la puissance de sortie et du gain optique afin de
montrer l'effet du courant injecté et de 1'élargissement homogéne sur ces caractéristiques. Les
résultats ont montré qu'en augmentant le courant injecté et 1'élargissement homogene HB, les
caractéristiques dynamiques et les photons a 1'état stable sont améliorés. Nous avons

¢galement constaté que pour un courant injecté particulier, la meilleure performance
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d'émission laser (FWHM la plus faible et puissance de sortie la plus élevée) pour un
¢largissement homogene HB est comparable, proche ou égale a I'¢largissement inhomogene

[HB.

IV.4. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons essayé de montrer I'importance de la double utilisation du ZnO
et ses alliages avec les BQs comme des milieux actifs dans les diodes laser. Nous avons
présenté cet objectif a travers la modélisation et la simulation numérique de deux
nanostructures laser a base de ZnO et ses alliages (ZnO/MgZnO et CdZnO/ZnO/MgZn0O). A
chaque fois on a analysé le coté théorique a partir des modeles numériques basés sur des
¢quations différentielles couplées de taux pour les porteurs et les photons qui incluent la
plupart des mécanismes clés et les dynamiques des porteurs du laser a BQ. Cette méthode est
la plus efficace et la plus courante pour l'examen des caractéristiques des nanostructures laser.
Plusieurs résultats ont été obtenus tels que la densité de porteurs et de photons, le courant
lumineux, la puissance de sortie, la réponse de la modulation du petit signal et les
caractéristiques de gain. A chaque fois, le courant injecté et 1'élargissement homogene (HB)
ont été variés pour mettre en évidence leurs impacts sur ces caractéristiques. A travers ces
résultats, nous avons montré que les nanostructures laser a base de ZnO et ses alliages

possedent un potentiel prometteur en termes de performances.
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Conclusion générale

L'une des sources optiques importantes ces derniéres années avec de larges utilisations dans
plusieurs domaines (systemes de télécommunication optique, ordinateur quantique, les
applications biomédicales, ordinateur quantique, etc....) est le laser a boites quantiques. Cela
est dii & ses propriétés intéressantes telles qu'une large bande passante et une insensibilité a la
température, un seuil de courant faible, ainsi qu'un gain différentiel élevé et facteur
d'amélioration de la largeur de ligne réduite (LEF ou facteur o Henry) a la longueur d'onde du

laser.

Afin d'améliorer les performances et les propriétés du laser, nous proposons dans cette these
une ¢tude de la dynamique et modulation de lasers a semi-conducteurs nano-structurés a base
d’un matériau qui a suscité une grande attention ces dernieres années, le ZnO et ses alliages.
Le but principal de notre travail est de présenter 1'importance de la double utilisation du ZnO
et ses alliages avec les boites quantiques (BQs) comme des milieux actifs dans les diodes
laser. Cette étude est basée sur deux structures laser a BQ ZnO/MgZnO et

CdZnO/ZnO/MgZn0O.

Le manuscrit de notre thése est divis¢é en quatre chapitres. Nous avons tout d’abord
présenté¢ dans le premier chapitre 1’état de 1’art sur les nanostructures de type BQs. Apres
avoir présenté quelques notions de base de BQs, nous avons cité leurs principales propriétés
¢lectriques et optiques, par suite nous avons également précisé¢ des méthodes d’épitaxies qui
permettent de fabriquer ces dispositifs, et a la fin de ce chapitre nous avons donné quelques

applications des BQs dans le domaine optoélectronique et photonique.

Le deuxieme chapitre est consacré a la présentation des généralités fondamentales aux
propriétés (structurales, électroniques, optiques, thermiques, etc....) de ’oxyde de zinc (ZnO)
et a la description de leurs différents alliages tels que MgZnO, CdZnO et BeZnO et ses

propriétés particuliére pertinentes pour notre étude.

Le troisieme chapitre fournit dans la premiére partie I’état de 1’art sur le laser a semi-
conducteur, son principe de fonctionnement et ses caractéristiques principales. En deuxiéme
partie, nous avons présenté les propriétés fondamentales des structures laser a BQ, notamment
la structure électronique, les processus de diffusion des porteurs, le gain et l'indice de
réfraction, ainsi que les ¢élargissements homogeénes et inhomogénes. Ces éléments

fondamentaux sont nécessaires pour comprendre la physique de base et la modélisation de ce
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dispositif, qui fait l'objet de notre étude. Enfin, le quatriéme chapitre est consacré a la
présentation des modeles numériques utilisés dans cette étude et nos  résultats de
modélisation et simulation numérique qui ont été menées dans ce travail pour optimiser des
structures laser a BQs a base de ZnO et ses alliages. Dans ce travail, on a utilisé une méthode
plus efficace et la plus courante pour l'examen les caractéristiques des nanostructures laser,
cette méthode est basée sur un modele cinétique fondé sur des équations différentielles
couplées de taux pour les porteurs et les photons qui incluent la plupart mécanismes clés, la
théorie des réservoirs et les dynamiques des porteurs de la BQ, Ce modéle phénoménologique
est étendu aux diodes lasers a nanostructures quantiques afin de simuler leurs propriétés
remarquables. Notre modélisation et simulation numérique a touché deux nanostructures laser
a base de ZnO et ses alliages ZnO/MgZnO et CdZnO/ZnO/MgZnO. Plusieurs résultats ont été
obtenus tels que la densité¢ de porteurs et de photons, le courant lumineux, la puissance de
sortie, la réponse de la modulation du petit signal et les caractéristiques de gain. A chaque
fois, le courant injecté et 1'¢largissement homogéne (HB) ont été variés pour mettre en
¢vidence leurs impacts sur ces caractéristiques. A travers ces résultats, nous avons montré que
les nanostructures laser a base de ZnO et ses alliages possédent un potentiel prometteur en

termes de performances.

Les résultats obtenus sont trés impressionnants par rapport a d'autres travaux dans le domaine
du laser a BQs, ce qui nous donne une indication claire de I'importance de ZnO et ses alliages,
et de la grande efficacité de notre modéle utilisé pour mettre en évidence les propriétés de ce
type de composés optoélectroniques. Comme perspective d'avenir, nous espérons de mettre en
¢vidence l'importance de ces matériaux en les utilisant comme des bases pour d'autres
composants optoélectroniques tels que les diodes électroluminescentes a BQs, les cellules
solaires a BQs, les amplificateurs a BQs, photo-détecteurs a BQ etc. En préservant les
caractéristiques distinctives de chaque composant cité, il est intéressant de tester la validité

des modeles de simulation utilisés dans le cadre de cette these.
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Abstract

In the goal to improve the self-assembled quantum-dot lasers (SAQDL) performance and properties, we propose in this
paper a structure based on a material that gained a great attention in the recent years, the ZnO and their alloys. In this study,
a theoretical model is used. The rate equations for CdZnO/ZnO/MgZnO were numerically solved using the fourth-order
Runge—Kutta method. Several results have been found such as the carrier and photon density, laser turn-on behavior, light—
current, output power, and gain characteristics. In each time, the injected current and the homogeneous broadening (HB)
(the effects of temperature) have been varied to highlight their impacts on these characteristics. The results have shown that
good performances of SAQDL have been achieved with optimal values of current injection and HB. In addition, the peak
of optical gain has not changed with the variations of these factors. Based on the results obtained, ZnO and their alloys are
found emerging materials to improve the laser performances.

Keywords SAQDL - CdZnO/ZnO/MgZnO - HB - Rate equations model

1 Introduction

Reducing the dimension of the active region could signifi-
cantly improve laser performance due to the effect of quan-
tum volume. This was the purpose of Arakawa and Sakaky
in 1982 and suggested quantum dots (Arakawa and Sakaki
1998). Quantum dot (QD) is a semiconductor-based com-
pound where the charge carriers are confined in three dimen-
sions of space leading to the modification of electronic and
optical properties. In QDs, the energy levels are discrete and
the transitions between electrons and holes are comparable
with transitions between discrete levels of single atoms. So,
quantum dots are sometimes described as artificial atoms
(Steiner 2004). The important optical sources used in opti-
cal communication systems in recent years are the quantum
dot laser (QDL) (Rafailov et al. 2011; Sugawara et al. 1999;
Gioannini et al. 2006) due to their interesting properties such
as wide bandwidth, temperature insensitivity (Mikhrin et al.
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Abbes, Sidi Bel Abbes, Algeria
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2005), low current threshold, as well as high differential gain
(Bhattacharyya et al. 1999; Bhattacharya et al. 2000), and
reduced linewidth enhancement factor (LEF or aH-factor)
at the lasing wavelength (Crowley et al. 2012). In this paper,
CdZnO/ZnO/MgZnO QD is considered as an active medium
in a QD laser in order to show the positive potential of ZnO
and its alloys in the field of optoelectronics, especially
quantum dot laser. This structure consists of three layers,
the separated confinement heterostructure (SCH) layer, the
wetting layer (WL) and quantum dot (QD). In our study, we
assumed that the QDs presents a cylindrical shape (CdZnO)
with a diameter R=20 nm and a height 2=10 nm. This
paper is the first to study the advantages of using ZnO and
its alloys in quantum dots lasers. In this work, the numeri-
cal model used to simulate CdZnO/ZnO/MgZnO SAQDL
is based on the coupled rate equations set, which includes
most of key mechanisms of QDs and dynamics of SAQDL
carriers. To solve these equations, we used the fourth-order
Runge—Kutta method in MATLAB software. Many results
have been achieved and discussed such as dynamic response
and carrier and photon density time evolution of mentioned
QD laser, output power, and the gain characteristics at dif-
ferent inhomogeneous/homogeneous broadening (IHB and
HB) factors for various injected currents.

2, € Springer


http://crossmark.crossref.org/dialog/?doi=10.1007/s40995-019-00706-4&domain=pdf

Iranian Journal of Science and Technology, Transactions A: Science

2 Physics and Modeling

A numerical method based on the rate equations for carriers
and photons has been used to explain and analyze the proper-
ties and performance of SAQDL. This method is the most
effective and most common method for examination of laser
characteristics. Figure 1 illustrates the energy conduction
band diagram of CdZnO/ZnO/MgZnO SAQDL laser active
region with the different carrier dynamics happened such as
the generation, relaxation, recombination, and capture—escape
processes of carriers. Firstly, the current is injected into SCH
band, leading to the lifting of carrier density in the band by
increasing the electron—hole pairs.

Thereafter, the carriers in SCH band relax into WL, and
then into the quantum dot, and some of them recombine.
We consider that the QD group contains n=1, 2,..., 2M +1
subgroups based on their resonant energy at the inter-band
transitions. In order to accurately describe the interaction of
quantum dots with the various resonant energies through pho-
tons, the energy width of each group we consider is equal to
the mode separation of the longitudinal cavity photon modes.
Therefore, we take the mode separation in energy equal to
(Sugawara et al. 2000):

AE = ch/(2n,L.,,) (D

where L, is the length cavity. The energy of the nth group

is given by Sugawara et al. (2000):
E,=E., —M—-n)AE )
E,_, is the transition energy of the central group at n=M.

The rate equations for the density of carrier (electrons) and
photons take the following form (Sugawara et al. 1999, 2000):

st/dl:I/e_Ns/Ts_Ns/Tsr+Nw/Twe (3)

N g
\/\

QD (Nn) Tdn Te

\/‘\‘rr

—

S/t

Photon

Fig. 1 Energy band diagram of the active region of the CdZnO/ZnO/
MgZnO SAQDL with different carriers dynamics
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Table 1 (a) Parameters used for simulation of SAQDL characteris-
tics, (b) material parameters for ZnO, MgO, and CdO used in the pre-
sent calculations

()

Parameter Symbol  Value
Carrier relaxation lifetime Ty 1-100 ps
Carrier capture time in SCH region T, 1 ps
Spontaneous emission lifetime in SCH T, 2.8 ns
Carrier recombination lifetime in QW Tor 3ns
Recombination lifetime in QD T, 2.8 ns
Photon cavity lifetime 7, 8.8 ps
Number of QD layers n 3

Optical confinement factor r 6 (%)

Mirror reflectivities R,R, 30,90 (%)
Internal loss @; 6 (cm™)
Stripe width d 10 (mm)
Total active region volume v, 2x1071% (m?)
Cavity length L, 900 (um)
QD coverage & 20 (%)
Spontaneous emission coupling efficiency g, 1074

(b)

Parameter Zn0O MgO Cdo
aA) 3.25% 3.322¢ 4.69951
¢ (A) 5.205% 5.062° 5.739k
E, (eV) 3.37° 5.289f 2.2!

b (eV) / 0.87" 0.94™
m, 0.23 mg* 0.28 mt 0.21 mg
g, 8.1° 9.6" 21.9
A, (meV) 13.59% 32.169' 68°

A, (meV) 382 317.21 117%

aLambrecht et al. (2002), °Goano et al. (2007), Saha and Alam
(2017), “Coli and Bajaj (2001), dSchleife et al. (2006), “Ryu et al.
(2006), “Fan et al. (2008), #Coleman et al. (2006), hEmanetoglu et al.
(2003), Xu et al. (2008), JUsharani et al. (2015), ¥Yan et al. (2012),
lVasheghani Farahani et al. (2013), ™Schleife et al. (2011), "Yu et al.
(2012), °Zhu et al. (2008)

de/dt =Ns/Ts + ZNn/TeDg _Nw/rwr _Nw/Twe _Nw/?d

4)
dn,/dt=N,G, /74— N,/7,—N,/7,D, — cI " /n, Z ghs,
(5)
— Me _
ds, /dt = BN, [z, + cT'/n, Z g"s,, = S,/1, ©)

where N and N, are carrier numbers in the separated SCH
layer and WL, respectively. N, is the number of carriers in
nth QD group, and S, is the photon number of mth mode
m=1,2, ... 2M+ 1. I is the pump current, unit of charge is
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defined by e, and f, is the spontaneous emission coupling
efficiency at the lasing mode. The associated time constants
T Tors Tges Tes Tyrs Tan @0 7, are diffusion in the SCH region,
carrier recombination lifetime in SCH region, carrier re-
excitation from WL to SCH region, carrier re-excitation
from nth QD to WL, carrier recombination in WL, carrier
relaxation into nth QD group, and recombination in nth QDs,
respectively. In addition, the photon lifetime in the cavity 7,

is written as:

In (1/RR,)

A @

r cav
where c is the speed of light, n, is the refractive index of
active region, R, and R, are the cavity mirror reflectivi-
ties, and « is the internal loss of cavity. The nth group dots
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provide the mth mode photons a linear optical gain g!)
which is written by Sugawara et al. (2000):

2
27e? ng
g = Lmvf_(an -1)G,B,,(E, - E,) ®)
cn,eomo Ecv

where the coverage of QD & = N, V), Nj, is the QD density
and V), is the dot volume V;, = nR*h/4.

P? | is the transition matrix element of the inter-band
P
overlap integral between the envelope functions of an electron

and hole, and M* = 12m (E,+24/3)"

I . 2 2
recombination with = |1,|"M?, where I, represents the

Here, E, is the band gap of

bulk CdZnO material, m, is the electron effective mass,A is the
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Fig.2 Density of carrier for different injected currents and at various HBs a 1 meV, b 5 meV, ¢ 10 meV, and d 20 meV
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spin—orbit interaction energy of the QD material. The Lorentz-
ian homogeneous broadening B, (Em - En) is expressed as:

B, (E,-E,) = (hrw/n)/ [(En ~E,) + (hrw)2] )

E., is the optical inter-band transition energy and the full
width at half maximum FWHM is given as I, = 2hy,, with
7., as scattering rate. The inhomogeneous broadening G, of
the nth subgroup is given as follows (Sugawara et al. 2000):

Gn(En - Ecv) = 1/@:0 eXp [_(En - Erv)z/zég] (10)

where FWHM is given by I, = 2.35¢,
The average carrier relaxation lifetime is given by Sugawara
et al. (1999)

——1 _ -1~ _ —1(1 _
Td —ZTdnGn—ZTO (1 Pl’l)Gn (11)
n n
(@ x10 HB=1mev
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We assume that the contributions of QD are distributed in
an energy span. They are expressed as 41, around E_,. The
carrier occupation probability of nth QD subgroup P,, (accord-
ing to Pauli Exclusion Principle) is defined as (Sugawara et al.
2005)

P,=N,/(D,N,V,G,) (12)

where N, is the carrier number in the nth QD group, V, is
the total active region volume, D, is the degeneracy of the
QD ground state without spin and G,, is the percentage of
the nth QD group within QD set. The parameters used in our
simulation are listed in Table 1.

(b) X 104 HB=5mev
8 T T T T
1=1.5mA
71 i
I=2mA
6 1=2.5mA [
I=5mA
o 57 I=10mA ||
3
z 4 1
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Density of photons for different injected currents and at different HBs a 1 meV, b 5 meV, ¢ 10 meV, and d 20 meV
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Fig.4 Photon density versus carrier density for different injected cur-
rents at HB =10 meV

3 Results and Discussion

Using Runge—Kutta numerical method, we have solved the
rate Egs. (3)—(6). Figure 2 shows the carrier characteristics
for various injection currents /=1.5, 2, 2.5, 5 and 10 mA
at different FWHM’s values of homogeneous broadening
(a) HB=1meV, (b) HB=5 meV, (c) HB=10 meV, and (d)
HB =20 meV. It was clear that the turn-on delay decreases
with the raise of injection current, against an increase in
the relaxation oscillation magnitude and frequency. One can
also notice that the magnitude of the relaxation oscillation
increases for a larger FWHM of homogeneous broadening,
while the frequency decreases.

Figure 3 shows the dynamic behavior of the photon den-
sity for different injection currents /=2 mA, 2.5 mA, 5 mA,
and 10 mA at various FWHM of homogeneous broadening
(a) HB=1 meV, (b) 5 meV, (c) 10 meV, and (d) 20 meV. It
was obviously seen that when we increase the injection cur-
rent, the steady-state photons increase, this becomes clearer
in high values of the homogeneous broadening (Fig. 3c, d).
This can be explained by that the increase in the injection
current causes an increase in carriers in QDs which enhances
the cavity lasing photons. This latter reaches its highest
value for /=10 mA at HB =10 meV. These initial photons
improve the stimulated emission rate, and then increase the
lasing photons in the new steady state. This improvement
in the stimulated emission rate leads to light amplifica-
tion and reduce the time of the cavity photons, because the
onset of early relaxation oscillation requires many carriers.

Moreover, we note that the increase in injection current
causes a degradation of the turn-on delay and an increasing
relaxation oscillation frequency and maximum magnitude.
On the other hand, for the variation of FWHM’s homogene-
ous broadening from 1 to 10 meV, the steady-state photons
rise and reach a maximum value at 10 meV. Further, this
HB value starts to decrease. The same behavior is noticed
for the maximum of relaxation oscillation magnitude. This
is due to the enhancement of the central group carriers. We
also notice a clear increase in the threshold current, where
the steady-state photons are significantly reduced at some
injection currents, and this is evident for /=1.5 mA and
I=2 mA, which almost vanishes at 20 meV, and in addition
the lasing emission fails with it. In addition, the increase
in FWHM homogeneous broadening increases the time
required for lasing photons to reach steady state. The same
conclusion is drawn from Fig. 4, which represents the varia-
tion of the photon density as a function of the carrier density
for different injected currents at HB = 10 meV. The photons
density increases with the increase in carrier density through
a conventional spiral form with an anticlockwise rotation;
these forms reach their peak for the highest injected current.

Figure 5 shows the output power comparisons for dif-
ferent injected currents and at various HBs: (a) 1 meV, (b)
S meV, (c) 10 meV, and (d) 20 meV. The origin of the energy
is taken at E,,, and the FWHM of IHB is 15 meV. It was
obviously seen that when the injected current is increased,
the lasing spectrums are expanded, and be more extensive
for smaller HBs values. As for the output power, it increases
by increasing the injected current and is more pronounced
for higher values of HBs.

Figure 6 shows the output power versus the multi-longitu-
dinal modes for different HBs and at /=10 mA. The origin of
the energy is taken at £, and IHB is 15 meV. It was noticed
that by raising the value of HB, the lasing spectrum peak is
narrowing and the output power is increasing until it reaches
a maximum at HB =13 meV. Beyond this HB value, this peak
drops until itfades at the FWHM of HB 130 meV. In the same
time, the lasing spectrum starts to expand and decrease gradu-
ally. Therefore, we can deduce that the more the injected cur-
rent is sufficient (greater than the threshold current), the las-
ing spectrum occurs in a prominent and clear mode with the
highest output power at a certain temperature (HB) approval
and especially in this current. Thus, we conclude that lasing
emissions (output power) are more extensive for HBs values
near to IHB, and this output power increases by increasing the
injected current. This variation in SAQDL performance is due
to the increase in QD groups lying within the scope (FWHM)
of HB of the central groups and to the decrease in the central
modes number. As a consequence, there is an increase in the
emitting carriers into the central modes. In this case, the lasing
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occurs with a single prominent mode. Moreover, an increase in
the temperature improves the thermal carrier escape from QDs
to WL which enhances also the carrier emission rate within
the central modes. Based on these results, we propose the pos-
sibility of single mode lasing in large injected currents; this is
consistent with the results in Sugawara et al. (2000). Although
there is a disagreement of these results with respect to tem-
perature lasing, we see that HB has to be near or equal to IHB
for any improvement of performances. The optical gain spec-
trum at different HBs (a) 1 meV, (b) 5 meV, (¢) 10 meV, and
(d) 20 meV for various injected currents is shown in Fig. 7.
We note that the optical gain is not affected by changing the

(@) HB=1mev

1=1.5mA

Output Power (mw)

-40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40
Energy(mev)

(©) . . HB=1I0mev

10°

1=1.5mA

Output Power (mw)

-30 -20 -10 0 10 20 30
Energy(mev)

current injected. There is also a slight extension of the optical
gain spectrum by increasing current injected. The effect of
HB on the optical gain is shown in Fig. 8 which represents
the optical gain spectrum for different HBs and at /=10 mA.
The optical gain narrows with the increase in HB until a value
of HB about 13 meV. After this value, it starts to expand for
higher values for HB. From this figure, we can deduce the
modes lying at end out of FWHM of the optical gain spec-
trum. This behavior is in agreement with the results of Nahri
(2012). In addition, enhancing HB does not elevate the peak
of optical gain, and all modes find optical gains remain under
the threshold gain.
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Fig.5 Output power versus the multi-longitudinal modes for different injected currents and at various HBs: a 1 mA, b 5 mA, ¢ 10 mA, and d

20 mA. The origin of the energy is taken at £, and IHB is 15 meV
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Fig.6 Output power versus the multi-longitudinal modes for different
HBs and at /=10 mA. The origin of the energy is taken at £, and the
IHB is 15 meV
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4 Conclusion

In this work, we have studied and simulated a novel struc-
ture of SAQDL CdZnO/Zn0O/MgZnO, we have solved
the rate equations numerically using the fourth-order
Runge—Kutta method, and analyzed some of the results
obtained for this structure. In particular, we are inter-
ested to the dynamic and static characteristics, to the out-
put power and optical gain properties in order to show
the effect of the injected current and the homogeneous
broadening on these characteristics. The results showed
that by increasing the injected current and the homoge-
neous broadening HB, the dynamic characteristics and
the steady-state photons are improved. We also found
that for a particular injected current, the best lasing per-
formance (lowest FWHM and highest output power) at
a homogeneous broadening HB is comparable near or
equal to the inhomogeneous broadening IHB. Through this
study, we have showed that the structure based on ZnO
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Fig. 7 Optical gain spectrum at different HBs a 1 meV, b 5 meV, ¢ 10 meV, and d 20 meV for various injected currents. The origin of the energy

is taken at £, and the IHB is 15 meV

@ Springer



Iranian Journal of Science and Technology, Transactions A: Science

§

-\g HB=1meV
O —6— HB=5meV
s HB=10meV
s g —&— HB=13meV
© 10 4 HB=20meV

—%— HB=50meV
—=— HB=130meV

40 30 -20 -10 0 10 20 30 40

Energy(mev)

Fig.8 The optical gain spectrum for different HBs and at /=10 mA.
The origin of the energy is taken at £, and the IHB is 15 meV

possesses a promising potential in terms of performance.
As a perspective, we hope these results will be validated
experimentally.
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ZnO/MgZnO quantum dot laser

S. TALEB®, B. SOUDINI, 1. LAGRAA, H. ABID

Applied Materials Laboratory (AML), University of Sidi Bel Abbés, Sidi Bel Abbes, Algeria

In this work we report a modeling and numerical simulation of the carrier dynamics of ZnO/MgZnO of quantum dot lasers
(QDLs). Our calculations are carried out by solving the set of seven rate equations for carriers and photons at four energy
states using the fourth order of Runge-Kutta method in MATLAB software. Many properties of QDLs such as the photon
density, output power and the small signal modulation response versus the time and injection current have been studied
and discussed for the ground state (GS), first excited state (ES1), and second excited state (ES2).The modeling simulation
validity is verified by comparison with other works. This work shows the advantage of ZnO/MgZnO QDLs to enhance the

properties of laser.
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1. Introduction

Quantum dot (QD) is a semiconductor-based structure
where the excitons are strongly confined in the three
dimensions of space (3D), which induces a finer state
density than in conventional structures. Discrete levels are
created in QD by this confinement, that gives the QD
properties similar to those of an atom, so we can consider
the QDs as artificial atoms [1].Until the mid 1980s, lasers
with a thick active region of several microns were
dominated the market. But it was only with the
introduction of quantum well laser diodes and the sharp
reduction in threshold current densities of the order of 40
to 50 A / cm? [2], obtained first by ZI Alferov, Nobel Prize
in 2000, and the market for laser diodes exploded. In 1982,
Y. Arakawa and H. Sakaki [3], of the University of Tokyo,
theoretically studied the 3D confinement effect in the
active area of QDs. QDLs have attracted much attention in
recent years [4-6] because they present an excellent
properties such as lower transparency current density [7],
temperature insensitivity [8], high material gain [9], as
well as high differential gain [10-11], and reduced
linewidth enhancement factor (LEF or aH -factor) at the
lasing wavelength [12]. These superiorities mentioned of
QDLs make them attractive configurations to be employed
on the laser and communications promising optical fibers
devices..Among the wide-gap semiconductors that
received great attention in the last years, Zinc Oxide (ZnO)
and its ternary alloys. ZnO is an II-VI compound
semiconductor with a hexagonal wurtzite structure. In the
last few years, ZnO gets much attention for its application
in various fields such as in the area of green, blue, and
ultraviolet (UV)  light-emitting  diodes  (LEDs),
semiconductor optical amplifier (SOA), and lasers [13-16],
transparent high power electronics, optical waveguides
and solar cells [17-18].In addition, their potential
advantages over III-V nitrides, such as substrate

availability, comparatively simpler growth and processing
technologies, and larger exciton binding energy (60 meV
against 25 meV for GaN) [19-20] even at room
temperature which promotes the excitonic recombination
[21].

In this paper, ZnO/Mgp 3Zno ;70 QDs are considered as
an active region in a QD laser consisting of four energy
levels for confined carriers. We assumed that all QDs are
uniform according to the theoretical and experimental
studies performed in references [22-24].We have
considered lens-shape ZnO QDs of diameter D=20 nm,
height H=10 nm, and an MgZnO wetting layer of a
thicknessofl nm. In our study, we assumed that QDs are
spaced enough to avoid the quantum tunneling effects, and
the homogeneous and inhomogeneous effects are ignored.
The QD include three energy states with two-fold
degenerate ground state (GS) and double four-fold
degenerate excited state (ES1, ES2). The numerical model
used for ZnO/MgZnO QDL is based on a set of coupled
rate equations, which consists of four energy states where
three of them are joined in lasing. We used the 4" order of
Runge-Kutta method in MATLAB software, to extract the
laser characteristics such as output power-current (P-I),
gain, time variation of the photon densities, the output
power and the intensity modulation response.

2. Theoretical model

We have considered four energy levels which are
belong to wetting layer (WL), second and first excited
states (ES2) and (ES1), and the ground state (GS). The
energy levels of the active region in QD laser for
conduction band are shown in Fig.1.Fig. 1 shows the
principle carrier dynamics in the conduction band as the
cascade relaxation model of ZnO/MgZnO. The carriers are
injected directly into the tank of the WL creating
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consequently an injection current I. A portion of the pairs
electron-hole created is captured on the second ES2 with a

time of relaxation (Ty;_gg,) Wwhile the other part

recombines spontaneously. The carriers occupying the
ES2 can then relax on ES1, escape into the tank of wetting

layer (Tgg,_wy ) Or recombine radiatively. The carriers
already relaxed onES1 can be released on the excited state

(Tgsi_gsn)» recombine spontaneously or relax on the

Injected Electrons

ground state GS (Tgg_gg)- A part of these last reissued

carriers on the excited state (Tgg gg ), and the rest
perform decay due to the spontaneous and Auger effects (
T,), or contribute in stimulated recombination and

generate laser photons (through the analysis of carrier
dynamics within the QD).
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Fig. 1. Energy diagram of the laser active region of MgZnO/ZnO with the diffusion, recombination, and relaxation processes.

The QD laser numerical model is based on the seven
coupled rate equations, through an analysis of carrier
dynamics inside the QD. This model is divided into two
types of equations: the first for electrons and the second
for photons. The rate equations can be written as follow
[25-26]:

das S N
7“:_%+FvggGS(2fGS—l)SGS+ SPTT (1)
ds S N
diSl:_TLSm-l_rvggESl(szm_I)SES1+ sp T:I (2
ds S N
TES2:_ﬂ-l-rvggESZ(szSZ_l)SE.SQ+ﬂsp B2 (3)
t T, »
dN N, N._..
TGS:_f_rvggGS(szS_1)SGS_i(1_fES]) @
+ NESl (l_fGS)

TO ES1-GS

dN N N,

—== _ﬁ_rvggm (2f551 _1)S551 +ﬂ(1_f5s1)
dt Tr 7'-eGS (5)
N N N
-—= (l_fcs)+ = (1_fEs1)_ﬁ(1_fEsz)
ToEsi-Gs T eEsa2-Es1 T kst
dN N N
d—Em = _ﬂ_r"ggmz (2f5s2 _1) Sks -5
! Tr TeESZ
(6)
N, N N
"’ﬂ(l_fEsz)_i(l_fm)‘I'ﬁ(l_flssz)
T, ToEs2-Es1 TeEsi
dN, I N N N,
WL _ n—— we o, “Ves2  “Ywe (l_fESZ) 7
dt q Tqr TeESZ z—c

where Ny, . Nyg, s Ny,
WL and the discrete levels of the quantum dot ES2, ES1
and GS,

density of photons in ES2, ES1 and GS, respectively. The

and iV s are carrier densities in

respectively. S ES2 > S gs1» and S s show the
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S S S
terms _2Es2 _ “Est = and _ 2GS
T T T

5 s s

decay rates in ES2, ES1 and GS, respectively. In these

represent photon

terms, Ts_l is the photon lifetime and it is given by

-1 _
r.'=c/n (a+In(1/RR,)/2L) ®
where 11, is the refractive index of the active region, ¢ is
the internal loss of cavity, R, and R, are the cavity

mirror reflectivity’s, L is the cavity length, and cis the
speed of light.
B,N, /7, indicates the photon generation rates

provided by spontaneous recombination in the level m

(m=GS , ES1 or ES2), with ﬂsp is spontaneous emission

coupling factor, and T, is spontaneous recombination

time. FvggGS (2f G~ 1) Sgs and FvggESI/ES2 (2f ESUES2 1) Sksues2

define photon generation rate and carrier decay rate due to
stimulated emission, where I is optical confinement

factor, v, is group velocity, and g, is gain of level m

which is given by
n = < 9)

witho, is the gain factor written by

2 2
I
o, = 4D CV‘TS (10)
4hVanrm000Emrhom
and
27q’h 2
k= 27d o P an

>
cn,myo,V, 1 E,

where },,is the inhomogeneous broadening coefficient and
& is the coverage of dots given by & = N,V with N, is
the dot V,is the dot
V, =27(D/2)* H/3.

In the expression of gain factor, V_ is the active

density, and volume

region volume and I, is the homogeneous broadening.

The square of transition matrix element is given as

p.| =1

cv

2
M~ where I_ represents the overlap

integral between the envelope functions of an electron and

2
a hole, and 5,2 _ myE, (Eg +A)

_ with Eg is the
12m, (E, +2A/3)

band gap, m, is the electron effective mass, A is the spin-

orbit interaction energy of the QD material. The terms

Nm and_NWL
T T

r qr

are decay rates of carrier density in

level m and WL, respectively, —IV (1 - f) / T, indicate to

the carrier escape rate from the current level to higher
level, and T, is carrier escape time. By the same,

N(l—f)/TO and —N(l—f)/Z'O are carrier relaxation

rates from higher level to current level and from current
level to lower level, respectively. 7, is the relaxation

N
time. In addition, WL

(l — fiso ) means the carrier

C
capture rate from WL to ES2, where 7, is carrier capture

time. We define fm as carrier occupation probability of

level m (effect Pauli-blocking principle on the carriers
transfer from one level to another), with

fm :Nm//'lmND’ Nl)
QDs, and g represents degeneracy of level m. By

represents the total number of

definition 7, as coefficient of injected current rate, 1

pumping current and g is unit charge. The expression of
the different relaxation times is written as follows:

(Egs1—Egs/kgT)

Toos = Misi | HosTsi_gs€ (12)
— (EESZ_EESI /kBT)
Ters1 = Mo /luESITESZ—ESle (13)

Tesicgs = Tomsieas /1= Jos  (4)

Tpsogsi = Topsoest ! L= fest  (19)
The parameters related to the bulk materials applied
and all parameters used in our simulation are listed in

Tables 1 and 2, respectively.

Table 1. ZnO and MgO parameters used in the present work

ad) | c@d) Eg b m, g0 | Asolme) | Acp(me)
eV) | V)
7Zn0 325 | 5205 | 3.37 - 0.23m, | 8.1 13.59 38
[27] [27] [28] [27] [29] [27] [27]
MgO | 3.199 | 411 | 5289 | 0.87 [ 0.28m, | 9.6 | 32.169 | 317.2
[30] [31] [32] [32] [33] [34] [35] [35]
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Table 2. Some parameters used in the simulation

Symbols Definitions Values
Carrier injection rate ny 0.9
Optical confinement factor r 0.01
Spontaneous emission coupling factor Bsp 1x104
Optical loss a; 6x10% m’!
Cavity’s reflectivity of mirrors R, R, 0.3
Decay time in WL Tgr 5%10-9 s
Decay time in es2 ES1 GS T 5x107 s
Carrier capture time from WL to ES2 Tc 2x10'% s
Relaxation from ES2 to ES1 TOES2_ES1 2x10'%s
Relaxation time for ES1 to GS TOES1-GS 12x101% s
Spontaneous recombination time Top 5x10710
Degeneracy HGs,HES1> HES2 2’ 4’ 6
Cavity width w 1x10° m
Active region length L 15x10* m
Homogenous broadening factor Thom 1x102 eV
Inhomogeneous broadening factor Yo 2x102 eV
Energy Separation ES2-ES1 Egso — Epsy 0.058 eV
Energy Separation ES1-GS Eps1 — Egs 0.053 eV

To study the modulation of response QDL, the rate
equations are linearized by a modified small-signal

analysis [36]. Considering I, N, n==WL or ESlor ES2 or
GS) and S, as dynamic variables and in order to simplify
the model, g, are assumed to be constant. The current

modulation and the corresponding carrier and photon
variations are as follows:

I(t)=1e
N,(t)=N, '
S, (t)=S,, e

where @ is the modulation frequency.
Using (12) in the differential rate equations, we obtain
the matrix A:

(16)

[All+] ® 0 0 Al4 0 0 0
0 A22+] o 0 0 A25 0 0
0 0 A33+J © 0 0 A36 0
A= A4l 0 0 Ad4+J o A4S 0 0
0 A52 0 A54 A55+J o AS56 0
0 0 A63 0 A65 A66+Jm A67
) 0 0 0 0 A76 AT7+] o]
SGS 1 _O_
SESl,l O
SESZ 1 O
A Ngo, |= .11 o (17)
q
NESI 1 O
NESZ,] O
| NWL,I | L 1 _
with
1 B, 2I'v, g 1
A11=—T——Fvggcs(2fGS—1) : Al4 = T—f’ ﬁsas, A22=—T——FvggE51(2fES,—1),
s sp GS D s
2 1 2Ty
A25 _ _&_ VggESI el A33 _ __rvggES2 (2fESZ _1) , A36 — ﬂsp _ ggES2 SESz ,
T,  MesiNp [ Ty Hps2Np
2I'y 1-
Ad41=Tv gGS(szS_1), A44:i+ «Eacs S +( fESl)+ 1 N
I GS ES1
T, HgsNp T.Gs Togsi-cs Has NV p
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N, 1- _
A45=— O fGS , ASZ:FVggEM(ZfESl —1), A54=_(1 fESl) + NESI i
TeGSpgs N, COES1-GS TeGs TogsiasMosNp
ASSZL_'_ZFVggESl i Ns + 1_st + Nis, +1_f1552 .
T, HgNp ToosMpsiNp  Topsios  Tepsa—psiMesiiVp TeEs1
ase=—1TSes _ Nes  AG3=Tvg,,(2fi,-1). A6S=—— N 1S
Tepso-pst TersiMpsalNp Torso-psiMesiNp  Tosi
A66:l+ 21,85, Sy, 1 Ny, N - fis N N, ’ A6T — 1= S ,
T, HgoNp Topsy  Toupony  Tomsorst  TemsiMesalVp [
1—
AT76=— L Nw , A77 :L+—fE52
Topsa  ToMpsalNp Tour (2

To obtain the small signal carrier in each state, we can apply the Cramer rule as follows

g 0 0 Al4 0 0 0
) A2+l 0 0 A25 0 0
o 0 A33+Jo 0 0 A36 0
o 0 0 Ad4d+Jw A4S 0 0
, A% 0 A54 A55+J @  A56 0
q 0 A63 0 A65 A66+)m A67
”" 0 0 0 0 A76 AT7+] o
s _la
ast = det A
0
All+To 0 Al4d 0 0 0
o 0 0 A25 0 0
0 ABHo 0 0 A36 0
A4l 0 Ad4+Jo A45 0 0
o 0 A54 A55+]J @ AS56 0
0 L, A6 0 A65 A66+)m A67
o U 0 0 0 A76 ATT+] o
s - q
EsL1 det A
0
All+Jo 0 , Al 0 0 0
0 AR+ 0 A25 0 0
0 0 o 0 0 A36 0
A4l 0 o Addrlo Ads 0 0
0 AS2 ASE ASStlo AS6 0
0 0 G0 A65 A66+]w A67
0 o M 0 0 A76  ATT+] o
s - q
Es21 = det A

With det A is the determinant of the matrix A.
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3. Simulation results and discussions

Fig. 2 shows the dynamic behavior of the photons of
ZnO/MgZnO QD laser for three levels of QD (GS, ES1
and ES2) with various injected currents (I = 0.01, 0.02,
0.03 and 0.05 A).From this figure we can see that the time
delay decreases with the increase of the pumping current.
This variation means that the effective carrier lifetime is
reduced [37]. This analysis is clearer in Fig. 3, which
represents photon density as a function of electron density

of GS. As shown in Fig. 2 a, b, and c, the photon density
for the three levels increases until stable states. Before this
stability we can see rating relaxation oscillations in the
early stages of flow of injection. This is due to additional
carriers created by the injection current inside quantum
dots. Moreover, when we increase the intensity of
injection current, the threshold current decreases. We also
note that the intensity of the photon generated at the GS
level is higher than at ES1 and ES2.

08 A 8 ‘ 5X10 A
(?E (A) —0.01A (?E ® —0.01A (’T)\ © —0.01A
S 06 —00AL 2| —002A]  E4 —0.02A
é iy —0.03A é —0.03A] ¢ —0.03A
5 S —005A] 5 ——————005A] E3 —0.05A
£ 04 £ 4t 2 neE
! 9 52
2 2 o
502 a2 S 1l
0 . . 0 . . 0 VN :
0 05 1 0 05 1 0 05 1
Time(s) 2 10° Time(s) 10° Time(s) x10°

Fig. 2. Time variation of photon density for the (A) ES2, (B) ESI and (C) GS states for different injection currents 1=0.01, 0.02,
0.03, and 0.05 A.
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S 2r
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GS Electron Density (m'3) x 10’

Fig. 3. Photon density vs. electron density of GS

3.1. Output power

The output power of different states m is given by:

P

out—rm = SmEm / Ts (18)

Fig. 4 exhibits the output power of ZnO/MgZnO QD
laser for three discrete levels (GS, ES1 and ES2) as a
function of time for different injected current (I = 10, 20,
30 and 50 mA). It was clear that the structure presents a
higher output power at GS level (Fig. 4 c¢) than the others
levels (Fig. 4 a and b) whatever the value of the injected

current I. in the three parts the value of the power is
directly proportional to the intensity of the injection. On
the other hand, we can observe that the switching times
decrease with the increase of current injection.

After the current injection, the carriers of GS start to
emit photons until the GS related emission output gets
saturation. At this moment, the carriers ofES1 emit
photons similarly until the saturation and then ES2 starts
emission. Fig. 5 displays the output power characteristic
curve versus injection currents where we have considered

the threshold current I, equals to 103, 0.56 and 4.1 A
for the GS, ES1 and ES2, respectively.



S. Taleb, B. Soudini, I. Lagraa, H. Abid

191

-9 '8

g 10 | 510 | 0.04 . x
= W —O00Al —o00tA| o |001A
2 —ogAr 2 o |—00Al ¥, —0.02A|
B —003A1 &[T —003A] 9~ —0.03A
o —o00sA Y —005AF - —0.05A
24 T 24 |oz00
2 g o +‘
32 32 2001
5 5 5 .
¢ 5 o I~

0 : : 0 : 0 , ,

0 05 1 0 05 1 0 05 1

Time(s) x10° Time(s) v 10° Time(s) «10°

Fig. 4. Laser output power vs. time for the (a) ES2, (b) ES2 and (c) GS states for different injection currents
1= 0.01, 0.02, 0.03, and 0.05 A
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Fig. 5. Output power characteristic curve vs. injection currents

3.2. Optical gain

The optical gain for different levels m is written:
2
rx%[’%T_y]

H,Np

Fig. 6 shows the gain characteristic versus injection
currents for the three energy states (GS, ES1 and ES2). At
low currents, we notice that the gain is negative for all
three energy levels where the GS state reached the
saturation of about ~ 2x10* cm'beforethe ES1 and ES2
levels.

Fig. 7 represents the low signal modulation response
versus modulation frequency under the effect of injected
current I (I=0.01, 0.02, 0.03 and 0.05 A) for GS, ES1, and
ES2 states. It can be seen that the increase of the current
injection leads to a 3dB modulation bandwidth for the

(19)

Gain,, -
1+0,5S,,

three levels. The optical power inside the cavity boots with
injection current, which produces a higher relaxation
frequency and therefore the bandwidth modulation, is
extended.

e .
- OI’ 1
E —G6s|
c —EST ]
8 s, —ES2| |
T 2 :
2 25 ]
o)

o ¥ 1

-3.5F 4

0 01 02 03 04 05 06 07 08 09 |

Fig. 6. Gain characteristic curve vs. injection currents
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Fig. 7. Small signal modulation response at various injection currents I for (A) ES, (B) ES2, and (C) GS states

4. Conclusion

In this paper, the internal mechanism of ZnO/MgZnO
QDL has been numerically modeled and simulated. Our
results have shown that by increasing the injection current,
the switching-on and stability time decrease. Furthermore,
the threshold currents and the photon densities for three
levels (GS, ES1 and ES2) increase until get saturation. The
immediate consequence of this resulting effect is the
higher relaxation frequency and therefore the extension of
the bandwidth modulation. Finally, the obtained results
show that ZnO/MgZnO QDL presents promising
properties compared to those obtained for InAs/GaAs [25].
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