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Abstract

Abstract :

The main of this work is to study the effect of the concentration of aluminium on the
properties of the ternay alloy Al In_,Sb crystalizing in the zinc-blende structure with and
without the disorder effect.

To study this type of aloy, we use the empirical pseudopotential method (E.P.M)
where the local potential coupled to the virtual crystal approximation (V.C.A) with and
without considering the disorder effect, and associated with bond-orbital model of Harrison
(bond-orbital model).

We calculated the refractive index n , the high frequency dielectric constant ¢, the

static dielectric constant ¢,, the longitudinal frequencies , the transverse frequencies , the

velocities of longitudinal and transverse acoustic waves in the following directions: [100],
[110] and [111].

Generdly, our calculations are in concord with the other computing methods and
experimental works available.

Key-words: Alln, InSb, Zinc-blende, Pseudopotential, Virtua Crystal
Approximation, refractive index, dielectric constant, the longitudinal and the transverse
frequencies, velocities of acoustic waves






Résumé

Résumé :

Le but de ce travail est d’étudier I’effet de la concentration de I’Aluminium sur les
propriétés vibrationnelles de I’alliage ternaire Al In, ,Sb cristallisée dans la structure zinc
blende avec et sans tenir compte de I’effet du désordre.

Pour étudier ce type d’alliage, on a utilisé la méthode du pseudopotentiel empirique
locale (E.P.M), couplée avec I’approximation du cristal virtuel (VCA) avec et sans tenir
compte I’effet du désordre compositionnel combinées avec le modele des orbitales liées de
Harrison (bond-orbital model).

On a calculé I’indice de réfraction n, la constante diélectrique a haute fréquencee_, la

constante diélectrique statique &, , les fréquences longitudinales v, | les fréquences

transversales V1o et les vitesses des ondes acoustiques longitudinales et transversales dans les
directions suivantes: [100], [110] et [111].

En générale, nos calculs sont en bon accord avec les autres méthodes de calculs et les
travaux expérimentaux disponibles.

Mots-clés : Alln, InSb, Zinc-blende, Pseudopotentiel, Approximation du Cristal
Virtuel, indice de réfraction, constante diélectrique, les fréquences longitudinales et

transversales, vitesse des ondes acoustiques.
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Introduction générale:

Les matériaux solides peuvent étre classés en trois groupes: les isolants, les semi-
conducteurs et les conducteurs.

Les matériaux semi-conducteurs constituent une classe bien définie avec des
propriétés électronique et autre propriétés, sont la base de la pluparts des dispositifs
optoélectroniques et des appareils modernes de traitement de I'information [1].

Les matériaux I11-V sont constitués des éléments des colonnes Illb et Vb de la
classification périodique des éléments, Les alliages ternaires des composés semi-conducteurs
[11-V sont considérés comme une classe importante des matériaux et cela grace al’ gjustement
de leur paramétre du réseau, constantes optiques (variation du gap et de I'indice de réfraction
en fonction de la concentration x) et d’ autres parameétres physiques qui peuvent étre gjustés et
contrélés pour |’ obtention d’ un composant optoél ectronique bien désiré [2] .

Les matériaux binaires sont principaux grace a leurs larges applications dans les
cellules photovoltaiques, les photodiodes, et les dispositifs optoélectroniques tels que les
Diodes Electro Luminescentes (DEL) ou Diode laser (DL), Les composés binaires semi-
conducteurs de base de I'alliage d étude AlxIni«Sb sont I’antimoniure d’indium InSb et
I’ antimoniure d’ aluminium AlSb ces composés sont cristallisés dans la structure zinc blende
avec une bande interdite 0,17 eV pour le InSb et 2,27 eV pour le AlSb. [3,4].

L’ antimoniure d’indium (InSb) est utilisé dans les détecteurs de type photodiodes, des
systemes d'imagerie, dispositifs détecteurs d'infrarouges et dans les systémes de guidage
autodirecteur infrarouge et en infrarouge, et I’ antimoniure d’ aluminium (AlSb) a montré des
potentialités pour des applications telles que les détecteurs de photons a haute énergie,
barriére matérielle pour confiner des électrons dans des dispositifs hétéro-structures
d'antimonide [5].

Dans ce travail, nous étudions les propriétés vibrationnelles de AlInSb en utilisant la
méthode du pseudopotentiel couplée a I'approximation du Cristal Virtual (V.C.A) avec et
sans inclure I’ effet de désordre compositionnel et associée avec le modéle des orbitales liées
de Harrison (Bond Orbital Model).

Ce mémoire est structuré de quatre chapitres en plus d’ une introduction générale et
une conclusion générale.

Le premier chapitre présent la méthode de pseudopotentiel empirique (E.P.M).

Le deuxieme chapitre regroupe une étude théorique sur les propriétés optiques et

diélectriques de |’ alliage ternaire




Introduction générale

Dans le troisieme chapitre on donne un apercu général sur la dynamique du réseau des
semi-conducteurs,
Le quatriéme chapitre expose les résultats de calculs avec les discussions et la

comparaison avec d’ autres calculs.
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Chapitre I Méthode du pseudopotentiel

I-1-Introduction :

La technique pseudopotentielle est une véritable révolution dans la théorie des structures de
bande [1]. C’est une technique de calcul plus rapide, plus précise qui permettant d’obtenir et
simplifier les calculs de la structure ¢électronique et les propriétés de nombreux solides [2, 3].

Le concept de pseudopotentiel fut introduit par Fermi [4] (1934) pour étudier les états
atomiques des couches minces et I’approximation de pseudopotentiel a été introduite par Phillips
[5] et par Phillips Kleinman [6] est actuellement la plus utilisée pour la détermination des structures
de bandes é¢lectroniques et d’autres propriétés telles que la bande interdite, la dépendance de la
température et de la pression avec la structure électronique, les propriétés chimiques ...etc [7-9].
[-2-Concept de pseudopotentiel :

Le systeme qui contient le potentiel Ve créé par le noyau (potentiel de coulomb) pose un
probléme technique, ou les calculs deviennent de plus en plus couteux au fur et a mesure que la
taille du systeme étudié augmente, a cause d’une part, de I’augmentation des nombres des électrons,
et I’autre part du caractére localisé de certaines orbitales [10].

En particulier quand on veut utiliser une base d’ondes planes ce qui permet d’exploiter au
mieux la symétrie translationnelle du cristal, est alors de considérer deux groupes d’électrons : les
¢lectrons de cceur sont internes et les plus proches du noyau sont trés sensibles a I’environnement et
chimiquement inertes et les électrons de valence qui sont eux les acteurs principaux des réactions
chimiques. De cette séparation, on établit le modele suivant : les électrons de cceur et le noyau
forment un potentiel effective beaucoup moins attractive agissant sur les électrons de valence c’est
ce potentiel qu’on appelle un pseudopotentiel [2].

Ce pseudopotentiel posséde deux choses importantes : sa douceur et sa transférabilité.

Le terme douceur caractérise la possibilité de calculer I’énergie du systéme avec une petite valeur
d’énergie de coupure E.. Plus ce paramétre est petit plus le pseudopotentiel et la capacité a prédire
ou reproduire correctement un grand nombre de propriété du matériau considéré, c¢’est-a-dire , qu’il
soit utilisable dans le plus grand nombre possible de systémes (dans des environnements
thermodynamique différents) [11].

Il existe quatre grands types de pseudopotentiel, qui ont chacun leurs avantages et leurs

inconvénients :
» Les pseudopotentiels: a norme conservée introduits par Hamann et al [12].
» Les pseudopotentiels: Ultra-doux introduit par Vanderbilt [13].
» Les pseudopotentiels: dual-space gaussien introduit par Geodecker et al. [14, 15].
» Le pseudopotentiel projeté PAW, acronyme de 1’anglais « Projector Augmented Wavey [16]

qui ne conservent pas la norme.
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[-3-Construction d’un pseudopotentid :
Le pseudopotentiel doit vérifier les propriétés suivantes [17]:
e Il doit étre additif, c'est a dire le pseudopotentiel totale de plusieurs atomes est la somme des
pseudopotentiel des atomes individuels.
e Il doit étre transférable c'est-a-dire pour les environnements chimiques différents on doit
pouvoir utiliser le méme pseudopotentiel.
e Il induit des variations de potentiel plus faibles que dans le cas du potentiel de cceur réel.
o Il est nécessaire d'avoir différents pseudopotentiels pour les états s, p, d, c.-a-d., le
pseudopotentiel dépend du moment angulaire (pseudopotentiel non-local).
|-4-Formalisme mathématique::

La méthode pseudopotentielle est donnée par la fonction d’onde vy, qui est donnée par la

somme d’ondes planes ¢ et des états atomiques occupées du cceur @ [3]. Ca veut dire :
v=0+ b0, (I-1)

La fonction d’onde y doit étre orthogonale aux états du cceur @, c’est -a- dire

(p|w)=0 (1-2)

Alors la solution b, rapporte
v=0- (o,

On trouve 1’énergie correcte E en substituant I’expression de y dans 1’équation de

0o, (I-3)

Schrodinger :

Hy=Ey (1-4)
En remplagant la fonction d’onde par son expression dans 1’équation de Schrodinger
Hy=H(o- (¢.]0)0.) (I-5)
Ho-HY (¢.|9)9=E@-ED (o.[¢)¢ (1-6)
Ho, + 2 (E-Ec)o.[0)o. =E.¢ (I-7)
H(Pc :EC(PC (1-8)
Avec :

VR(P:Z(E_EC)<(PC|(P>(PC (I-9)

V, : représente le potentiel répulsif positif.
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Donc :
(H+V;)o=Eo (I-10)

Si I’énergie est séparée en énergie cinétique et en potentiel attractif V. :

2

Hit 4v (I-11)
2m
L’équation (I-10) devient:
P2
(—+V, +Vy)o=Eo (I1-12)
2m
Ou:
P’ =—h*A (I-13)
Donc:
—h?
( A+V,.+V)o=Eop (I-14)
2m
Alors:
32
( A+V, )o=Eo (I-15)
2m
Ou:
V, =V +V; (I-16)

V, : C’est le pseudopotentiel qui est faible.
V, : Potentiel attractif du coeur négatif.

V; : Potentiel répulsif positif.

|-5- M éthode de pseudopotentid :

La méthode de pseudopotentiel est utilisée pour calculer les niveaux d’énergies En(k) et
d’autres propriétés des semi-conducteurs.

Le principe de cette approche est seulement que les électrons de cceur forment un potentiel
effectif agissant sur les électrons de valences. On peut dire que les électrons du coeur sont supposés
figés dans la configuration atomique et les électrons de valence se meuvent dans un potentiel
périodique d’un seul électron [18].

[-6- M odéles du pseudopotentid :
Il existe deux modeles de pseudopotentiel : le pseudopotentiel local et le pseudopotentiel

non local.
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|-6-1 Lemodélelocal :

Ce modele est le plus simple, il consiste en un potentiel local dépendant de la variable r et
exploité dans le calcul de la structure de bande de semi-conducteur. Il ne tient pas compte de la
dépendance énergétique du pseudopotentiel avec les états du moment angulaire représentant les
états de cceur.

Le pseudo-hamiltonien pour un ¢électron dans un cristal est donnée par :

2
H= L
2m

A+V, (1) (I-17)

VL (r) : représente le pseudopotentiel local.
I1 existe trois types dans le mode¢le local :
» Premier modéle:
C’est le modele consiste en un potentiel coulombien a une distance large et un potentiel
constante dans la région de cceur. La relation du potentiel v (r) est définie comme suite [7] :

—Ze

V(r) = (I-18)

r
Ze
r

C

Z : le nombre des électrons
r, : représente le rayons de cceur
> Deuxiéme modéle : modele de Heine et Abarenkov.
Dans ce modéle de Heine et Abarenkov [19], on introduit un potentiel A considéré comme

constant dans la région de cceur. La relation du potentiel V (r) est définie comme suite [19]:

—Ze
V() =4 >t (1-19)
A r<r,

» Troisieme modéle : modéle d’Ashcroft.
Dans ce modelé¢ Ashcroft [20] utilise une autre forme du potentiel similaire a la forme du
potentiel de Heine et Abarenkov c¢’est le potentiel du cceur inoccupé.

La relation du potentiel V (r) est définie comme suite [8]:

—Ze
V() =1t Pt (1-20)

0 r<r,

|-6-2 Modéle non locale:
Le but de I’approche non-locale est de combler les insuffisances de I’approche précédente.

Des expériences utilisant les rayons X ont prouvé que la technique du pseudopotentiel local ne

6
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donne pas de bons résultats concernant la densité de charge de quelques composés.

Cette approche a fait son apparition a partir des années 1976 pour apporter une correction de
la dépendance énergétique du potentiel répulsif [21].

La non-localité traduit la différence d’énergie qui existe entre le cceur et 1’électron de valence.
Elle est calculée pour chaque moment angulaire orbital (I = 1, 2, 3...) [22, 23]. Dans ce cas le
pseudopotentiel dépend du moment angulaire des fonctions d'ondes d'ou le pseudopotentiel non-
local est la somme du pseudopotentiel local et d’un terme de correction (dépendance énergétique
avec chaque moment angulaire).

Le modéle non local consiste a remplacer le potentiel A du modéle locale par une fonction A(E)

[24].
Le pseudopotentiel non local donné par la fonction suivante [24, 25] :

Vit (1, E) =) A(B)f,(n) P, (1-21)

A, (E) : est appelée énergie des états profonds, c’est une fonction dépendant de I’énergie des états

du cceur.

Iéme

P1: L’ operateur de projection de composant du moment angulaire.

f, (r) : Une fonction simulant I’effet du cceur.
Remarque: il existe plusieurs modéles selon le choix def, (r) .

Le mod¢le de Ashcroft, de Heine et Abarenkov ont la forme Gaussienne.
» Fonction de Heine et Abarenkov :

Dans le modéle du Heine et Abarenkov la forme de la fonction f, (r) est carrée et plus utilisée a

cause de sa simplicité.

L’expression de cette fonction et la suivante [26] :

0 r>r
F,(r) = { ° (1-22)
1 r<r,

Ou r, est le rayon du cceur ionique
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v
-

r

c
Figurel- 1: Fonction de Heine et Abarenkov.
» Fonction de Gauss:
La forme de la fonction de Gauss est plus réaliste, puisque ses résultats convergent vers ceux
trouvés expérimentalement.
La fonction de Gauss est représentée par I’expression suivant [26]:

f,(r)=exp <‘r—§2) (1-23)

C

fl (I’) A

A

v
—

Figurel- 2: Fonction de Gauss.

» Fonction d’ Ashcroft :
Dans cette fonction la fonction f| (r) est nulle .L’indice zéro se référe au parametre non masqué.
Cette derniére équation montre que le potentiel répulsif dii a I’orthogonalisation de la fonction

d’ondes des électrons de conduction sur les états du Ceeur, annule trés exactement le potentiel

coulombien a I’intérieur du cceur ionique [27].
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fI (r) A

R

/ T

Figurel- 3: Fonction d' Ashcroft.

[-7-M éthode pseudopotentiel empirique (E. P. M) :

La méthode du pseudopotentiel empirique (E. P. M) est une autre image de la méthode de
Pseudopotentiel, cette méthode consiste a remplacer le potentiel réel du solide par un autre appelée
le pseudopotentiel, ce potentiel permet une trés bonne description du systeme [28].

La méthode pseudopotentiel empirique (E. P. M) n’est pas été utilisée extensivement pour
¢étudier tous les métaux mais appliquée avec succes a une douzaine de semi-conducteurs de structure
diamant et zinc blende. La premiére application réussie était sur le Germanium et le Silicium [29].

Dans cette méthode empirique du pseudopotentiel la structure de bandes est calculée en
utilisant seulement quelques termes de V(é) que I’on obtient par des ajustements théoriques aux
observations sur la réflexion et 1’absorption des cristaux [30].

La méthode du pseudopotentiel empirique (E. P. M) résout le probléeme d’ajustement des
facteurs de forme expérimentaux V(é) .

On distingue deux approximations de la méthode empirique du pseudopotentiel:
» Approximation empirique locale.
» Approximation empirique non locale.

[-7-1-L"approximation empirique locale:

Cette approche admette que le pseudopotentiel comme état local, donc indépendant de

I’effet du cceur est négligeable.
L’hamiltonien d’un électron dans le cristal est donné par:
T Py v, (r) (1-24)
2m

Dans I’approximation locale le potentiel Vp (f) est représenté par une superposition linéaire des

potentiels atomiques [3].
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V. (F)=> V,(f-R -%) (1-25)

R : estle vecteur du réseau direct.
T : est le vecteur de translation du réseau direct.

La forme du potentiel dans le réseau réciproque prend la forme suivante :

v, ()= 8(G)V(G) expliGr) (1-26)

G

S(G) : est le facteur de structure donné par [7] :
S(G) = NLZ exp(i G f) (1-27)

N, : Le nombre d’atome de base.

V(G) : est le facteur de forme, ce facteur est un parametre ajustable de manieére a obtenir des

structures de bande satisfaisante [28].
Dans la structure zinc- blende les facteurs de forme antisymétriques et symétriques sont

donnés par:

(VA(G)-V,(G))

| —

(1-28)
V' =—(V,(G)+V4(G))

V*(G)et V*(G)Sont respectivement les facteurs de forme antisymétriques et symétriques.
V, (G)et V,(G)Sont respectivement le facteur de forme de I'atome A et B.

|-7-2-L" approximation empirique non locale.

Nous savons que le potentiel répulsif se trouve dans I’expression du pseudopotentiel, ce qui
fait que ce dernier dépend également du moment angulaire des fonctions du cceur. C’est pour cela
que le pseudopotentiel considéré sera la somme du pseudopotentiel local et de terme de correction
qui simulerait les effets répulsifs a I’intérieur du cceur.

L’Hamiltonien s’écrira comme suit :
2
H=L 4 vi@)+ V) (rE) (1-29)
2m
V" (r,E): représente la correction non-locale qui provient des différents contributions décrit

précédemment.
|-8-La méthode de calcul du (E. P. M).

La méthode de calcul du (E. P. M) est illustrée dans un organigramme présent dans la figure 1-4.

10
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choisir les facteurs de forme V(G).
Remplacer V(G) dans la relation de pseudopotentiel qui inclut le facteur de structure.
Résoudre 1’équation de Schrodinger pour les valeurs propres d'énergie E(k) et les

pseudofonctions d’ondes y(k) .

Comparer les valeurs propres d’énergie avec I’expérience.
Si les valeurs propres d’énergie sont en bon accord avec 1’expérience, altérer les calcules.

Sinon altérer les calculs et choisir d’autres valeurs de V (G).

11
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Choix des facteurs de forme V(G)

|

Lire V(G)

|

—h?
H:( +A+ij
2m

Résoudre Hy = Ey

A
P’

Modification des facteurs de

forme V(G)

| ‘.

Calcul de la structure

|

Comparaison avec I’expérience

|

Test sur 1’Accord

Oui

Arréte de calcul >
Non

Figurel-4: Diagramme de la procédure de calcul par EPM.
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[-9- Théoriedesalliages:

Les alliages semi-conducteurs, avec la richesse de leurs structures électroniques et autres
propriétés, ont trouvé une large application dans les dispositifs optiques et électroniques. La
littérature sur les propriétés fondamentales de ces matériaux a rapidement augmenté. Ces dernieres
décennies, beaucoup de progres et de découvertes majeures ont été réalisés. Cependant, étant devant
une difficulté majeure pour traiter le désordre dans ces matériaux, la théorie des alliages
semiconducteurs prendra probablement une autre décennie pour étre au méme niveau de maturité
que la théorie actuelle des cristaux semi-conducteurs. Il est donc impératif de donner quelques
notions de base sur les jeunes théories traitant ce sujet, en reliant les propriétés des alliages
semiconducteurs a leurs constituants [31].

I-9-1-Notions de base sur les solutions solides:

La dissolution des substances solides dans des solvants se comprend intuitivement, mais la
solubilité¢ d’un solide dans un autre est un cas parfaitement analogue difficile a saisir. Le mélange
de deux ¢léments A et B a 1’état solide forme ce qu’on appelle une solution solide dont 1’élément
mineur est le soluté, ’autre étant le solvant. Les solutions solides sont les phases solides d’un
alliage ou les concentrations relatives des constituants est variable a 1’échelle microscopique sans
pour autant altérer leur homogénéité a 1’échelle macroscopique [32].

On distingue différents alliages selon le nombre d’atomes mis en jeu .On peut citer par exemple
[33]:
» les binaires de la forme A, B,  ou x représente le taux de substitution d’atomes de A dans

B. si x est compris entre 0 et 1 alors, on dit qu’il ya une totale miscibilité entre A et B par
contre si x est compris entre 0 et une valeur c, on dit qu’il y a une miscibilité partielle.

les ternaires de la forme A, B,  C.
Les quaternaires de la forme Ay B, ( C /D, Ce type d'alliages semi-conducteurs fait

intervenir quatre composés binaires et caractérisé¢ par la présence de deux coefficients
stoechiométriques x et y.

> Les quasi binaires de la forme (AB), (CD), , ce type d’alliages présentent quatre composés

binaires mais sous forme d’alliages binaires faisant intervenir un seul coefficient

stoechiométrique.
[-10-M éthodes utilisées pour I’ é&ude des alliages semi-conducteurs:

Différentes méthodes ont été¢ appliquées pour 1'étude optique et électronique des alliages
semi-conducteurs (III-V, II-VI, ... ), ceci inclue les méthodes basées sur le modele des liaisons
fortes semi-empiriques [34], modéle semi-empirique pseudopotentiel [35] et le modele self-

consistant de I'approximation de la densité locale (L.D.A) [36], la C.P.A [37] et I'approche du cristal

13
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virtuel (V.C.A) [38] etc... . Mais l'approche E.P.M combinée avec la V.C.A en tenant compte de
l'effet du désordre reste le plus simple et offre des résultats compatible avec les données
expérimentales [39, 40]. C'est cette approche que nous avons utilisée pour calculer la dépendance
compositionnelle et le traitement du désordre chimique des alliages semi-conducteurs [8].

[-10-1- Alliagesternaires:

[-10-1-1 Approximation du cristal virtuel (V.C.A) :

Cette approche est la plus utilisée pour sa simplicité d’application tout en assurant des
résultats s’accordant aux données expérimentales [33]. La V.C.A considére que l'alliage est
approximativement représenté par un réseau périodique monoatomique (virtuel) avec un potentiel
atomique moyen [41].

Dans I'approximation du cristal virtuel (VCA) [42, 43], on considere que ces distorsions sont
suffisamment faibles (théorie de perturbation du premier ordre). Pour préserver la structure de
bande du cristal parfait, ce qui permet de définir une nouvelle constante de réseau et un nouveau
potentiel cristallin moyen. Ce mod¢le prévoit une variation linéaire des principaux parametres dans
l'alliage. En particulier, le potentiel cristallin est défini par interpolation lin€aire entre ceux des
composants constituant le cristal [8].

V(x)=x Vo +(1=X)Vye (1-30)

L’hamiltonien considéré dans la VCA est donné par :

2

H(x)= 2p—m+ V(x) (1-31)

Pour établir le calcul de la structure de bandes, il est nécessaire de construire le potentiel de
l'alliage en fonction de la composition, en tenant compte de l'effet du désordre.

[-10-1-2 Approximation du cristal virtuel améliorée (VCAA) :

Dans les années soixante dix, Baldereschi et Maschke ont traité 1’effet du désordre
compositionnel comme une perturbation mais restant toujours incapable d’expliquer le parameétre de
courbure [44]. Les efforts requis pour cette méthode sont importants rendant son application assez
difficile.

Dans I’approximation du cristal virtuel améliorée VCAA, le potentiel di au désordre
compositionnel est ajouté au potentiel périodique du cristal, le pseudopotentiel du systéme devient
[45]:

v, (r) = Vyea + Vg (1-32)

Avec:

Vi, = -p(x(1-%))> S A(r-R,) (1-33)

14
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Avec:

A (r) = Vac (r) — Vic (r)
On remplace (I-34) dans (I-33) on trouve :

I
Vy (1) = Vi =p(x(1=%))7 [V = Vi ]

Ou:

V. (r) : est le pseudopotentiel du cristal.

Vyca @ est le Potentiel périodique virtuel du cristal.

V., : est le potentiel non périodique, il est dii a I'effet du désordre du cristal.

L’équation (I-34) peut étre écrite sous une forme plus étendue comme suit [46] :

1
\£ (r) =XV, (r) + (1 - X)VBC (r) —p(x(1—-x))? [VAC - VBC]
En termes de séries de Fourier, le potentiel Vp(r) devient alors comme suit :

V, (1= 2ZV(G)expliG )

Avec V(GQ) est le facteur de forme donné par :

V (G) =XV, (G)+ (1 %)V, (G)- p(x(l - 0)* [V, (G) - Ve (G)]

V,.(G) Et V,.(G)Sont les facteurs de formes des constituants de 1’alliage.
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Chapitre Il Etude des propriétés optiques et diélectriques

[1-1- Introduction :

Les propriétés optiques d'un semiconducteur peuvent étre définies a partir des interactions
entre le rayonnement électromagnétique (la lumicre) et le semiconducteur étudier, y compris
l'absorption, diffraction, polarisation, réflexion, réfraction, et des effets de diffusion.

Le spectre €électromagnétique est un véhicule important pour donner un apercu des types de
mesures et de procédés physiques caractéristiques des différentes régions d'intérét entre les
propriétés optiques des semiconducteurs [1]. Pour comprendre les propriétés des matériaux, nous
devon tenir compte des différents roles joués par 1’¢électron dans la structure du solide [2].

L’objectif de ce chapitre est 1’étude des propriétés optiques du solide et les propriétés
diélectriques.

[1-2- Interaction rayonnement matiere:

L’interaction du rayonnement électromagnétique (EM) avec la matiére a fourni au fil des
ans un outil efficace et puissant pour comprendre et sonder les états électroniques et de vibration
ainsi que 1’étude des propriétés optiques [3].

[1-2-1- Photons et électrons:

Les photons

La combinaison d’un champ électrique E et d’un champ magnétique H représente la nature
ondulatoire du rayonnement électromagnétique [4].

A la fin du dernier siécle, I'Anglais Maxwell a réussi a unifier I'ensemble de 1'¢lectricité, de
la radioélectricité, du magnétisme et de 1'optique sous la forme de quatre équations différentielles

seulement [5]. Ces équations sont rappelées ci dessous [6].

L= oH
rotE = - E (II—l—a)
rotfi=e 8 (1I-1-b)
ot
divE=0 (1I-1-c)
divH =0 (11-1-d)

E : le champ électrique.

H : le champ magnétique.

g =¢,¢g, :estla permittivité absolue du milieu diélectrique.
g, : est la permittivité relative du milieu diélectrique.

g, : est la permittivité électrique du vide.

L, : Est la perméabilité magnétique du vide.
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On remarque que les champs électromagnétiques dans le vide sont transverses: divE=0et
divH=0 [7].
Les champs électrique et magnétique vibrent perpendiculairement l'un a l'autre et a la
direction de propagation.
Le champ électrique est donné par 1’expression suivante :
E=E,el°™ (I1-2)
E,: L’amplitude et la polarisation.

k : Le vecteur d’onde.
o =2nv : La pulsation.

L’équation (II-2) est une solution de 1’équation de propagation (II-1), elle représente une
onde plane monochromatique de pulsation wet le vecteur d’onde K, cette onde se propageant dans
la direction r.

En portant cette expression dans les équations on obtient facilement la relation :

o= = Sk=vk (11-3)

C
—k
Je, n
Ou: c=,/g,u, et v==

n

n : L’indice de réfraction.

V : La vitesse de propagation de I’onde dans le vide et dans un milieu de constant diélectrique
relatife alorsn = /¢, .

Dans le cas de I’interaction rayonnement — maticre, et plus particulierement lorsqu’il y a un
échange d’énergie, comme c’est le cas dans les composants optoélectroniques, la représentation
corpusculaire du rayonnement est mieux adaptée.

Einstein a suggéré que 1’énergie du rayonnement n’était pas étalée dans tout 1’espace mais
concentrée dans certaines régions se propageant comme des particules qu’ont appelées des photons.
L’énergie du photon est donnée par [4]:

E=ho=hv (11-4)

Ou h : la constante de Planck.
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Lesélectrons
Un ¢lectron libre dans le vide, sa quantité de mouvement et son énergie cinétique sont

données par :

potoomY (IL5)

Einstein a proposé qu'a une onde plane de fréquence v et de longueur d'onde A, on devait
associer une particule, le photon d'énergie E = hv et de quantité de mouvementp =h/A, Louis de
Broglie a proposé, en 1924, qu'a une particule matérielle d'énergie E et de quantité de mouvement p

on devait associer une onde de fréquence v =E/het de longueur d'ondeA =h/p. Ainsi la quantité

de mouvement de la particule et le vecteur d'onde qui lui est associée sont li€s par la relation [4] :

h
p= K =hk (II-6)
La relation de dispersion de I'électron libre s'écrit :
21,2
E= hzll; (I1-7)

I1-2-2- Réflexion des ondes planes:

Si une onde plane se propage entre deux milieux avec des constantes diélectriques
différentes, elle sera divisée en deux, en une onde réfléchie et en une onde réfractée, leurs
amplitudes seront déterminées par les conditions aux limites qu’exigent que la composante
tangentielle du champE doit étre la méme dans les deux milieux ainsi que la composante
tangentielle du champ H..

Pour une onde ¢lectromagnétique d’angle incidente 0 se propage dans le vide sur les limites
du milieu d’indice de réfraction complexe N donné par [8].

N =n+ik (I1-8)
n: étant I’'indice de réfraction réelle.
k : est I’indice d’atténuation appelé aussi coefficient d’extinction.

Les conditions aux limites ménent a la formule de Fresnel [9]:

_ IN? —sin?
- CoS( —+/ sin” ¢ (11.9)
cos++/N? —sin® ¢

. _ N?cosd—+/N? —sin’ ¢ (11-10)
’ N’ cos++/N* —sin” ¢

r, : L’amplitude de coefficients de réflexion pour les composantes normale de 1’onde incidente.
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r. : L’amplitude de coefficients de réflexion pour les composantes parallele de I’onde incidente.
¢ : représente I’angle d’incidence.

Les intensités des coefficients de réflexion R et R sont souvent appelés coefficients de
réflexion déterminés par le rapport entre I’onde incidente et celle réfléchie alors [10] :

2 2
R, =[r,[" et R,=]r (I-11)

Pour une incidence normale (¢ =0), les équations (II-9) et (II-10) meénent au résultat

suivant [11]:

(n—1) +k*
R =R =R=-———— 11-12
v (n+1)° +k? (@-12)

Pour k=0, n est réel : le coefficient de réflexion devient:

R = Ez ; 32 (11-13)

La mesure de la réflexion de la lumiére fournit I’information la plus compléte sur les
systémes électroniques [12].

Pour tous les semiconducteurs, R varie entre 0.25 et 0.35, ainsi dans les meilleurs conditions
c’est a dire en incidence normale, 30% du rayonnement est réfléchi par le semiconducteur [4].
[1-3- Interaction électrons—photons (Transitionsradiatives) :

Dans les semiconducteurs I'interaction du rayonnement avec les électrons se manifeste selon

trois processus distincts [4] :

» Un photon peut induire le saut d'un électron, d'un état occupé de la bande de valence vers un
état libre de la bande de conduction, c'est I'absorption fondamentale. Ce processus sera mis a
profit dans les capteurs de rayonnement.

» Un ¢électron de la bande de conduction peut retomber spontanément sur un état vide de la
bande de valence avec émission d'un photon, c'est I'émission spontanée. Ce processus sera
mis a profit dans les émetteurs de rayonnements tels que les diodes électroluminescentes.

Un photon présent dans le semiconducteur peut induire la transition d'un électron de la bande de

conduction vers un état vide de la bande de valence, avec émission d'un deuxiéme photon de méme

énergie, c'est I'émission stimulée. Ce processus sera mis a profit dans les lasers a semiconducteur.
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\‘:V
b — i B Bc
Eg T j_: hv
Ev "+ Bv Bv
. Emission Emission
Absorption —— Spontanée

Figure II-1: les processus d’ interaction du rayonnement avec les éectrons du semiconducteur.

Ces différents processus sont conditionnés par les régles de conservation de 1’énergie et de
la quantité de mouvementp = 7k .

Si on repere par les indices 1 et 2, les états : initial et final de 1’€lectron, et par p 1’état du
photon, les reégles de conservation s’écrivent :

E,-E, =+E, (1I-14)

-
|38
|

ien

~

(1I-15)

Ou le signe(+) correspond a l'absorption du photon et le signe (-) a 1'émission.

Dans 1’¢tude des composants opto€lectroniques, il est utile d’avoir en permanence a 1’esprit,
la relation énergie-longueur d’onde, pour traduire en eV la caractéristique d’un rayonnement
définie en um [4 ,8].

E(eV)= 1.24 (11-16)

am
[1-4- Transition directe et indirecte:

Un semiconducteur est a gap direct si le maximum de la bande de valence et le minimum de
la bande conduction peuvent correspondre au méme vecteur d’onde k. Un semi conducteur est a gap
indirect si le maximum de la bande de valence et le minimum de la bande de conduction ne
correspondent pas au méme vecteur d’onde k. L’appellation gap « indirect » est justifiée par le fait
que les électrons libres de la bande de conduction ont toujours tendance a se placer au minimum de
la bande de conduction pour minimiser leur énergie [13].

Pour les semiconducteurs a gap direct, les €électrons peuvent redescendre directement dans la
bande de valence en émettant un photon (juste pour la conservation de 1’énergie). Dans un
semiconducteur a gap indirect, on a bien entendu aussi un gap direct d’énergie supérieure. Mais,
puisque ce sont les transitions obliques (c.-a-d., avec modification de quantit¢ de mouvement) qui

sont favorisées énergétiquement (les électrons se placent au minimum absolu de la bande de
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conduction ) et qui ont donc lieu en pratique, on appelle le gap indirect le gap « fondamental » pour
le différentier du gap direct de plus grande énergie ce qui est montré sur la figure ci dessous[14].

La distinction entre les semi conducteurs a gap direct et indirect est trés importante
notamment dans les processus radiatifs. Les processus d'absorption ou d'émission sont
considérablement plus importants dans les semi-conducteurs a gap direct que dans les

semiconducteurs a gap indirect qui sont illustrés ci-dessous [5 ,14].

transitions

non _x
radiatives .=~
-

absorption

> absorption

émission
thermalisation

-
/‘;f
/ﬂ@\
BY
(a) By BV

Figure II-2: Transitions électroniques entre les extrema des bandes de valence et de
conduction. a) semiconducteur a gap direct, b) semiconducteur & gap indirect, ¢) absorption direct
des photons dans un semiconducteur a gap indirect [8].

[1-5-Constantes optiques :

L’indice de réfraction représente 1’un des plus importantes constantes optiques qui dépends
généralement de la longueur d’onde d’une onde électromagnétique.
I1-5-1-Calcule del’indice deréfraction :

Plusieurs approches ont été envisagées pour corréler le gap énergétique des semiconducteurs
a leur indice de réfraction.

L’estimation de ce paramétre est importante pour les guides d’ondes optiques dans les
structures optoélectroniques comme les diodes laser a hétérojonctions, les amplificateurs optiques,
les fibres optiques ...etc [15].

De nombreuses tentatives ont été faites pour évaluer I’indice de réfraction de divers
matériaux en le mettant en relation avec 1’énergie de gap Eg.

1- Moss a proposé une formule qui se base sur un model atomique [16] :
4
E,n"=k (II-17)
Ou
Eg : est le gap d’énergie.
k : est une constante trouvée égale a 108 eV.

2- une relation empirique pour ® << ®, a été proposée par Herve et Vandamme [17] :
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(1I-18)

Ou A et B sont respectivement des constantes de valeurs 13.6 eV et 3.4 eV, et ®, est la fréquence

de résonance ultraviolet.
3- Une relation linéaire a été proposé par Ravendra et al. [18] :
n=o+pE, (I1-19)
O o= 4.048 ct p=-0.62¢V"'
[1-5-2-constante diélectrique :

A partir du calcul de I’indice de réfraction on peut déterminer la constante diélectrique a

haute fréquence par la relation [19] :
& =n’ (I1-20)
La constante diélectrique statique est obtenue a partir de la relation de Harrison [20] :

g, —1

=l+v (I1-21)
Ou v est donné par [21] :
y=—o=or 7 (I1-22)

a,: C’est la covalence.
a =1-a’ (11-23)

a, : C’est la polarite du matériau sous investigation déterminé par la définition de Vogel [22] :

v,(3)
oy =— v.0) (11-24)

Ou Vs(3) et Va(3) sont les facteurs de formes symétriques et antisymétriques.
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Chapitre II1 Dynamique du réseau

[11-1-Introduction :

Des recherches sur la dynamique de réseau cristallin parfait ont suscit¢é un intérét
considérable dans le composé ayant une structure de blende. Cette évolution est le résultat de
nombreux travaux expérimentaux, en particulier les données neutrons diffusion inélastique pour les
courbes de dispersion des phonons. Borcherds et al. [1] ont fait la mesure de diffusion thermique de
neutrons sur InP. L'application d'un modele de force de bande a ¢été utilisée pour décrire
correctement ce résultat expérimental [2,3].

Les atomes dans un solide exécutent des oscillations autour de leurs positions d’équilibre.
Ces vibrations, incohérentes, ont une grande importance pour 1’étude des propriétés électriques des
solides. Chaque type de réseau possede ses propres modes caractéristiques ou des fréquences de
vibration appelée modes normaux [4].

Ces modes normaux de vibrations ont une grande importance parce que tout mouvement de
type vibratoire dans un solide peut étre représenté comme la superposition d’un certain nombre de
modes normaux de vibration de fréquences différentes. Les modes normaux de vibration peuvent
étre compris comme les vibrations élémentaires du réseau [5].

Dans ce chapitre, on présente la théorie moderne pour calculer les propriétés vibrationnelles
des cristaux. Nous commencons par présenter les notions de vibration de réseau et la relation de
dispersion.

I11-2-La chainelinéaire unidimensionnelle:
[11-2-1-L a chaine linéair e monoatomique :

Soit une chaine linéaire infinie monoatomique composée d’un seul type d’atome identique
relié par des ressorts élastiques séparé par une distance (a) les uns des autres. La figure (III-1)
schématisé ce systeme. Les atomes ont une masse M et interagissent entre eux de facons

harmoniques a condition que les déplacements soient faibles.
On suppose qu’une onde élastique de vecteur d’onde kse propage dans une direction telle
que les polarisations en soient purement ou longitudinales (déplacement colinéaire aE) ou

transversales (déplacement perpendiculaire éE).
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Figurelll-1: Cristal unidimensionnel monoatomique.
a) Chaine linéaire monoatomique, b) mode longitudinal, ¢) mode transver se.
Nous Supposons que la réponse ¢lastique du cristal est une fonction linéaire de force et que la
force dans un plan n supposé causer par un déplacement n+p du plan est proportionnelle a la

difference u,  —u, de leur deéplacement. On prend en considération que les interactions des

atomes voisins, la force totale dans le plan n est [6] :
F =C(u,,+u, )+ C(u,,, +u,) (II-1)
L’expression de déplacement est linéaire et sous la forme de la loi de Hooke, avec C est la

constante de force entre plans plus proches voisins. L’équation de mouvement d’un atome est

donnée :
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Mii, = C(u, ,-2u, +u,,,) (111-2)
La solution de 1’équation de mouvement est de la forme :
u, =u exp[i(kx —ot)]=u exp[i(kna—ot)| (I1-3)
Ou:
k =27/\ : est le vecteur d’onde.
o =2mnv : est la pulsation.
Considérant les 3 directions possibles de vibration des atomes, a chaque vecteur k seront
associées une onde longitudinale (déplacement colinéaire éE) et deux ondes transverses
(déplacement perpendiculaire ak ).

Nous pouvons résoudre I'équation du mouvement en remplacant 1'équation (III-3) dans

I’équation (III-2) :

~Mo® Aexpli(kan—ot)]=—C(2 -e™ —e*)Aexpli(kan — ot )] (111-4)
Apres simplification 1’équation (II-4) devient :
~Mwo’=—CQ-e™ —e™) (I11-5)
D’ou:
o’ =£(1 —coska) =£sin2 ka (ITI-6)
M M 2

Cette dernicre expression peut également étre réécrite comme suit :

ka

0O=0,, [SIh—

(I11-7)

Ou: o, =1{£
M

Cette expression est nommée la relation de dispersion de phonon, est représentée

graphiquement sur la Figure (I1I-2)
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4 ok)
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Figurelll-2: Courbe de dispersion d’ une chaine monoatomique unidimensionnelle.
[11-2-2 -La chaine linéaire diatomique:
Nous Considérons une chaine diatomique, de paramétre de réseau a, avec deux atomes de
masses respectives M; et M, (M;>M;). On suppose que chaque atome interagit avec ses proches
voisins avec la méme constante de rappel C, on note «u » le déplacement de I’atome de masse M; et

«v» le déplacement de I’atome de masse M,. On suppose qu’une onde ¢lastique de vecteur d’onde

kse propage dans la chaine.

@ '@ M\ _@ N _@/\M g
® PliVg WiV Wi WiWg

V-1 Un Vn Un+1

Figurel11-3: Vibration de chaine diatomique unidimensionnelle.

On prend en considération que les interactions des atomes voisins, la force totale dans le
plannest [6] :

F _=C —u_)+Clv. —
I,n (Vn—l un ) (Vn un ) (III—8)
F2,n :C(un _Vn)+C(un+l _Vn)

De sorte que les équations régissant leurs mouvements prennent la forme :
Ml l"in = C(Vn—l + Vn - Zun)

. (I11-9)
M,V =C(u,+u,,, -2v,)
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Comme précédemment, ces déplacements peuvent se faire dans la direction de la chaine ou
dans une des deux directions perpendiculaires donnant naissance a des ondes longitudinales ou
transverses.

La solution du les équations (II-8) peuvent étre exprimé, comme suit :

u, =uexp [i(kna—cot)]

11-10
v, =vexp [i(kna— ot) ] ( )
On remplace (I1I-9) dans (III-10), on obtient :
~M, 0*u=C v|l +exp(—ika)|-2Cu
‘ i-+exp ] (I1I-11)

~M,o’ v=Cu [(exp(ika)+1]-2Cv

Les équations (III-11) auront une solution non triviale si et seulement si le déterminant des
coefficients de v et u dans les deux équations est égal a zéro. Ainsi que, la fréquence ® doit

satisfaire a I’équation séculaire donnée par :

(2C-M,0%) —2Ccos(ka)
=0 (ITI-12)
—-2Ccos(ka) (2C-M, ®*)
La résolution de (III-12) pour ® donne :
4sin”(ak
o :C(L_L)ic (L.,.L)Z) _ 4sin”(ak) (111-13)
B Ml M2 Ml M2 M1M2

En utilisant le méme argument que dans le cas d'une chaine linéaire monoatomique, on constate que
les valeurs permises de |K| pour la chaine linéaire diatomique sont donnée par :

nTw

K=

(111-14)

Ou N est le nombre total de cellules unitaires dans la chaine linéaire, et n est un nombre

entier. Etant donné que la période d'une chaine linéaire diatomique est égal a 2a, la premiere zone

de Brillouin est défini par_—Tc <k<-——.
2a 2a

Il y’a donc deux relations de dispersion possibles, noté w+(k)etw7(k), concernant la

fréquence angulaire de nombre d'onde. Les deux relations sont tracées dans la premiere zone de
Brillouin dans la Figure III-4. Ces courbes représentent le spectre d'un cristal harmonique

diatomique unidimensionnel phonon [7].

30




Chapitre II1 Dynamique du réseau

A o (k)

e

Branche optique

V\ Branche
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acoustiaue

v
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a a

Figurelll-4 : Courbe de dispersion d' une chaine linéaire diatomique unidimensionnelle.
La branche inférieure est appelé le mode acoustique et La branche supérieure est appelé le
mode optique.
On peut maintenant avoir une idée plus précise de ce que sont les modes optiques et les modes
acoustiques.
[11-3-La branche optique et acoustique:

[11-3-1-Branche acoustique :
» Pour k=0 en utilisant ®_ (I1I-13) pour la branche acoustique, on obtient
o_=0 (I1I-15)
L’équation (III-15) montre que la branche acoustique a la méme structure que celle

obtenue dans le cas d’une base monoatomique et I’atome adjacent vibrant presque en mémé phase

[5,7].

T )
» Pour k =— on obtient enfin les valeurs :
a

® = | (111-16)

En outre, a partir de (III-13) pour M1, et pour k=0, le rapport de I'amplitude de deux atomes

différents de masse est donné par :

Yo (I1-17)
A%
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[11-3-2-Branche optique :

» Pour k=0 en utilisant ®, (III-13) pour la branche optique, on obtient

1 1
o, :\/2C( W—FW) (ITI-18)

L’¢équation (ITI-18) montre que la branche optique présente une valeur finie (¢levée)

intéressante et une dispersion beaucoup plus faible sur la zone de Brillouin.

o
» Pour k =— on obtient enfin les valeurs :
a

o = [— (111-19)

La résolution de (III-13) pour k= 0, le rapport de 1'amplitude de deux atomes différents de

masse est donnée par :

. (I11-20)

La figure (III-5) montre les déplacements des atomes dans les deux modes pour la méme
longueur d’onde. Si les atomes sont de charges opposées, les vibrations des branches optiques

peuvent étre excitées par le champ électrique d’une onde lumineuse, la dénomination optique vient

de 1a [2].

Acoustical mode

Figurelll-5: Onde optique et acoustique transversale dans une chaine linéaire diatomique [6].
[11-4-Quantification desvibrationsdu réseau :
Jusqu’a maintenant, nous avons discuté 1’approche classique des vibrations du réseau. Nous

avons appris a calculer les fréquences de vibration du réseau, lorsque les ions sont traités comme
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des particules classiques. En pratique, cette approximation n’est pas trop mauvaise pour beaucoup
gamme de propriétés des matériaux.

Dans une vue trés approximative, on peut dire que si seulement la fréquence vibratoire (k)

d’un mode lui-méme est pertinente, le traitement classique donne déja une bonne réponse (ce qui
explique pourquoi nous pourrions comprendre la structure de bande de phonons mesurée
expérimentalement avec notre analyse classique). Si, au contraire, I’énergie connectée a ce mode

o(k)est importante, ou plus précisément la maniére dont on excite (ou peuple) ce mode, I’image

classique échouera.
[11-4-1-L es phonons:

L’énergie d’une vibration du réseau est quantifiée. Le quantum d’énergie est appelé phonon.
Les ondes ¢lastique dans les cristaux sont formées de phonons .les vibration thermiques des cristaux
sont des phonons excité thermiquement [6].

[11-4-2- Fréguences des phonons des modes optiques :

La compréhension de vibration du réseau est importante pour de nombreuses raisons, il
permet de déterminer la propagation du son a travers le cristal ainsi que ses propriétés thermiques. 11
a un effet sur la propagation d'électrons et méme affecte I'absorption et 1'émission de lumiere des
cristaux [8,6]. Suite a la procédure utilisée par Bouarissa et al. [8], la fréquence longitudinale
optique et la fréquence transversale sont calculées a partir de la combinaison de la relation de

Lyddane-Sachs-Teller [9].

2
Pro _Ze (I11-21)
W0 &
Avec I’utilisation de 1’expression suivante [10, 11] :

47 e*zez

2 2 T

DOy ="—TT" I11-22
Lo To MQOSOO ( )

\ * . .y . \ r
Oue_,e,, €;sont respectivement la constante diélectrique a haute fréquence, la constante

di¢lectrique statique et la charge effective transversal, avec Q est le volume occupé par un atome et
M est la masse réduite.

La charge effective est calculée par I’utilisation de la relation reportée dans la référence [12] :

. Az 4o,
Cp=——F1+ 2
2 1+0Lp

(I11-23)

Az= zy +(1-x)z,,+x2, (1I1-24)

z : sont les valences
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[11-5- vitesses des ondes acoustiques:

Si la densité cristalline p et les constantes €lastiques C; des solides sont connues, la vitesse du son

V peut étre calculée a partir d’une relation simple [13, 8] suivante :

1/2
_[S ]
V= (111-25)
P
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Chapitre IV Résultats et discussions

| V-1-Introduction :

Au cours des dernieres années des nombreux travaux expérimentales et théoriques ont été
faites pour comprendre les propriétés optiques, électroniques, ¢élastiques et thermiques des

composés binaires et ces alliages [1,2].

Les composés semiconducteurs III-V dans la structure zinc blende ont des applications
potentielles dans la réalisation et le développement des dispositifs optiques et optoélectroniques

comme photo-détecteurs, modulateurs électro-optiques, diode laser et diode électroluminescente

[3].

Plusieurs méthodes du calcul ont été développées pour 1’étude des propriétés des solides.
Cependant la méthode empirique des pseudopotentiels reste la méthode la plus simple qui offre les

résultats les plus compatibles a I’expérience [4].

Dans notre travail on est intéressé par 1’étude des propriétés vibrationnelles de 1’alliage

ternaire Al In,_ Sben fonction de la concentration x de I’ Aluminium d’alliage.

Dans nos calculs, nous avons utilis¢ la méthode des pseudopotentiels empirique local
(EPM), couplée avec I’approximation du cristal virtuel (VCA) qui introduit I’effet du désordre
compositionnel, et combinée avec le model des orbitales liées de Harrison (BOM).

Le pseudopotentiel est défini comme étant une superposition des pseudopotentiels
atomiques de la forme suivante [5] :

V, (B =V () + Vi () (av-1)
V. : La partie locale du pseudopotentiel.
V., : La partie non locale du pseudopotentiel.

Dans nos calculs, on néglige les parties non locales et on a considéré les composants de Fourier de

V, () Comme des paramétres du pseudopotentiel [4].

V,(¥) = V_(F) = >_S(G) Va(G) exp (iGF) (IV-2)

V(G): Le facteur de forme.

S(G): Le facteur de structure.

Les composés de Fourier V(G) [6] sont les parameétres du pseudopotentiel ou les facteurs de
formes. Ces derniers ont été tirés de la littérature et ensuite ajustés par la méthode non linéaire des
moindres carrés [7] nommée le modéle d’optimisation de Kobayasi et Nara [6] ou tous les

parameétres sont optimisés sous un critére qui consiste a minimiser la moyenne de la racine carré de

35




Chapitre IV Résultats et discussions

I’écart des gaps d’énergies calculés par la méthode du pseudopotentiel par rapport a ceux trouvés

expérimentalement, définit par [8]:

1

m 2
> (AE,,)
6 = —I’J (IV'3)
m-n
8 Doit étre minimal.
Avec
ex cal
AELj :Eij P Eij (IV-4)

\ 1 r . r o r * ém J
Ou E;™ et Ej sont les énergies observées expérimentalement et calculés ; entre le 1™ état au

vecteur d’onde k =k etle j™ état au vecteur d’onde k =k dans les m paires choisis (i, j), n étant

le nombre des parameétres du pseudopotentiel empirique. Les valeurs de départ des facteurs de
forme sont améliorées par itération jusqu’a minimiser le & .

Les facteurs de formes du pseudopotentiel local symétriques et antisymétriques et aussi les
paramétres du réseau des composés binaires semiconducteur 4/Sb et InSb dans la phase zinc
Blende sont présentés dans le tableau IV-1

Tableau |V-1: Les facteurs de forme symétriques (Vs) et antisymétriques (V) ajustés en (Ryd) des
matériaux semiconducteurs InSb et AISb dans la phase zinc blende ainsi que les parametres du
réseau a en (u.a) et en (A°).

Facteurs de formes (Ryd) Parametre
Composé ,
Vs(3) Vs(8) | Vs(11) | Va(3) Va(8) | Va(ll) | duréseaua
11.5946 (u.
AlISb -0.233314 | 0.068246 | 0.02599 | 0.057 | 0.058960 | 0.016475 (-2)
6.1355 (A°)
12.2437 (u.a)
InSb -0.186001 0.01 0.03084 | 0.045970 | 0.03 0.015
6.479 (A°)

|V-2-Etude des gaps éner gétiques :

Nous avons résum¢ le gap d’énergie fondamental E de I’alliage Al In _Sb pour les
concentrations x=0,0.1, 0.3, 0.4, 0.5, 0. 7, 0.9 et 1 de I’aluminium avec et sans tenir compte 1’effet
du désordre compositionnel dans le tableau [V-2.

Nous constatons que, le gap d’énergie fondamental E, de I’alliage Al In, Sbaugmente non

linéairement en fonction de la concentration x de I’aluminium.
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La figure IV-1 représente la variation du gap fondamental E, en fonction de la concentration x de
I’Aluminium de I’alliage ternaire Al In, Sbavec et sans tenir compte de I’effet du désordre
compositionnel. On observe que I’effet de désordre est important et donc on ne peut pas le négligé.

Tableau 1V-2: Gap énergétique fondamental pour les composés binaires AISb et InSb et leurs
alliages ternaire A/ In, Sb.

L. E; (eV)
Matériaux Cal. Auire
InSb 0.17 0.17%
0.39492*
Alo.TnosSb 0.30478** ]
0.83576*
AlosTno;Sb 0.70119** )
1.26562*
AloslnosSb 1.12206%* ]
1.46382%*
Alo7Ing.sSb 1.40154** ]
1.56729%*
Aloolng, Sb 1.52883%* ]
AlSb 1.61501 1.615%°
* les gaps d’énergie sans désordre.
** les gaps d’énergie avec désordre.
ARSf: [9],°Réf: [ 10].
7 —e—Without disorder
1 --a--With disorder ./o_/'ﬁ’_"‘_
E e 0T
3 g A
. e AlIn_Sb

AN
>

. \\k\.

L L 1
\
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Band Gap Energy (eV)
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FigurelV-1: La variation du gap fondamental E, en fonction de la concentration x de I’ Aluminium
de l'alliage ternaire Al In, Sb avec et sans tenir compte de l’effet du désordre compositionnel.

Les ajustements quadratiques de ces courbes sont sous la forme de 1’expression analytique

suivante :
E,=A+Bx+Cx(x-1) (Iv-5)

C : est le parametre de courbure du gap d’énergie.
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Les expressions analytiques du gap fondamental E avec (VCA) et (VCAA) des alliages

ternaires Al In,  Sbsont donnés par les relations suivantes :

E =0.1307+2.8952x —1.4185x> (VCA) (IV-6)

g

E =0.0948+2.4931x —0.9614x> (VCAA) (IV-7)

g
L’addition du terme correctif p fait augmenter le parameétre de courbure de la valeur (c =-1.4185) a
la valeur (¢ =-0.9614).
IV-3- Etude des propriétésoptiques et diélectriques:
L’¢étude des propriétés optiques et dié¢lectriques des solides a été¢ prouvée pour étre un outil
puissant pour la compréhension de la structure €électronique et atomique de ces matériaux.
Dans la physique du solide les gaps d’énergies et les constantes optiques (I’indice de

Réfraction n) et les constantes diélectriques (la constante diélectrique statiqueg,et la constante

diélectrique a haute fréquencee, ) sont des parameétres importants [11, 12, 13].

Les valeurs de I’indice de réfraction, la constante diélectrique statique et la constante
diélectrique a haute fréquence sont illustrés dans le tableau IV-3.

IV-3-1-Indicederéfraction :

Pour obtenir les valeurs de I’indice de réfraction n avec et sans tenir compte de 1’effet du
désordre, nous utilisons la relation de Ravindra (eq. II-19), les valeurs de I’indice de réfraction n
sont illustré dans le tableau IV-3, ce tableau regroupe nos calculs concernant les valeurs de 1’indice
de réfraction n et d’autre résultats.

La précision de notre calcul ou le décalage de I’accord entre nos résultats et les autres
travaux pour le composé binaire /nSh en employant la relation de Ravindra, est dans ’intervalle
[0.724% - 0.469% - 22.444%] et pour le composé binaire AISh I’intervalle est [3.3638% -
44.727%].

On remarque que, nos résultats sont en bon accord par rapport aux autres travaux.

La figure IV-2 représente la variation de I’indice de réfraction n en fonction de la concentration x de
I’ Aluminium, calculée par la relation de Ravindra sans et avec désordre.

Dans cette figure, nous observons que les courbes sont presque identiques et ces variations sont non
linéaires. On constate aussi, que 1’effet du désordre fait augmenter 1’indice de réfraction n en allant
du composé nSh (x=0) vers le composé AISh (x=1), mais cet effet est faible surtout pour les
concentrations supérieure a x=0.6, dans ce cas, on peut le négligé. Une autre remarque importante

est que, I’indice de réfraction n diminue avec 1’augmentation de la concentration x de I’ Aluminium.
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Tableau |V-3: L’indice de réfraction n, la constante diélectrique a haute fréquence€ , et la
constante diélectrique statique & calculées par le modele de Ravindra et ses collaborateurs des

composés binaires AISb, InSb et leurs alliages A/ In, Sb.

@ Nos calculs

Composeé n o €y

39786® | 15.820058@ | _ 17:3077502°

3950, @ | 156800 17.88(0, 18~0(})

InSb 3,969 | 13,519, 20.620 | 1236

f), Kk | . ) .

5.130:@ | 1530 15680 17700
ALy Tt oSh 3.8391496*: 14.7390697*: 16.1046797*:
0-FF0.99F | 3 8950364 15.1713086 16.5814982
Al I S 3.565828§: 12.715135*: 13.8729541:
0350795\ 36492622 13.3171146 14.5363781
Al I S 3.2993156*: 10.88548341: 11.8574115*:
0-5770.39% | 3 3883228 11.4807314 12.51283
Al S 3.1764316*: 10.0897177*: 10.9791655*:
0.7770.395 | 3 2150452 10.3365156 11.2513379
Al olno b 3.1122802*: 9.6862880{ 10.532552{;
910, 3.1361254 9.83528252 10.6967?:)14
@ | 10.3297076®

3.0826938@ | Q3001067 15 040 17 g

Aish | 3190 @ 10'22‘) o | 12.419, 12,049
2.130-® 7'21(k)’ 071 o | 11.21%,12.04™
9.88", 10.24 ’ 12.040

* r
Nos calculs sans désordre.
sk ,
Nos calculs avec désordre.

®Y Reéf 131, @ Réf- [14], @ Réf- [15], © Réf: [161, O Réf: [17], ORéf:[18 1, W Réf- [19 1,

O Ref: 1201, 9 Réf- 211, © Réf- 221, V Réf: [23], ™ Réf: [24].

Figure 1V-2: La variation de l'indice de refraction n en fonction de la concentration x de
[’Aluminium, calculé par la relation de Ravindra: sans désordre (-

4.1
4.0 4 Alxlnl_XSb —e—VCA
3 9_‘ - A-VCAA

Refractive Index
w
(6]
1

Ualliage Al In, Sb.

T T
0.4 0.6
Composition x
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Les interpolations quadratiques de ces courbes sont ajustées selon la fonction analytique de
la forme suivante :
n=A+Bx+Cx(x-1) (IV-8)
C : est le parametre de courbure de 1’indice de réfraction n.

Leurs expressions analytiques sont comme suites :
n=4.00297—1.79504 x+0.87947 x’ (VCA)  (IV-9)
n=4.02525-1.59608x+0.59608 x° (VCAA) (IV-10)

On note que, les paramétres de courbure (Bowing) sont positifs et ils diminuent lorsqu’on
tient compte de I’effet du désordre mais ces diminutions sont faibles.
IV-3-2- la constante diélectrique a haute fréquence :

Pour calculer la constante diélectrique a haute fréquence €, nous avons utilisé la relation
g,=n".
Le Tableau IV-3 regroupe nos résultats de la constante diélectrique a haute fréquence € calculée
avec la relation de Ravindra des composés binaires semiconducteurs /nSb et AISh et leurs alliages
ternaires Al In, Sbet d’autres travaux disponibles.

Le décalage de 1’accord entre nos résultats et les autres travaux pour le composé binaire
InSb en utilisant la relation de Ravindra, est dans I’intervalle [0.9519% - 17.1669% - 23.2334% et
3.4592%], et pour le composé binaire AISh est dans I’intervalle [7.1972% - 31.8030% - 2.7328% et
3.8157%)].

Donc nos résultats sont en bon accord avec les autres travaux disponibles.
Dans la figure IV-3, la variation de la constante di¢lectrique a haute fréquence ¢, diminue non
linéairement avec I’augmentation de la concentration x de I’Aluminium et I’effet du désordre
compositionnel influe sur la constante dié¢lectrique a haute fréquence € . Mais cette influence est
moins importante pour des concentrations supérieures a x=0.6 , dans ce cas on peut le négligé. Cet

effet fait augmenter la constante dié¢lectrique a haute fréquence € en allant du composé /nSb (x=0)

vers le composé AISH (x=1).
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165
16.0

—e—VCA
15.5 9 Al Inq_,Sb — A-VCAA
15.0 N

High-frequency dielectric constant
N
T

. . , . , . .
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Composition x

Figure IV-3: La variation de la constante diélectrique a haute fréquence ¢ o en fonction de la
concentration x de I’Aluminium, calculée par la relation de Ravindra: sans désordre (——) et avec
désordre (- - - -) de I'alliage Al.In; .Sb.

L’interpolation quadratique de la variation de la constante dié¢lectrique a haute fréquence &«
ci-dessus est ajustée sous la forme suivante :
Eo=A+Bx+Cx(x-1) (IV-11)
C: est le paramétre la courbure de la constante dié¢lectrique a haute fréquencee .

Leurs expressions analytiques sont comme suites :

&, =1594855-13.184x+6.81151x’ (VCA) (IV-12)

&, =16.13708—11.56458 x +4.90765 x° (VCAA) (IV-13)

Nous notons que les valeurs du bowing pour la constante diélectrique a haute fréquence €

sont positifs et elles diminuent lorsqu’on tient compte de 1’effet du désordre mais ces diminutions
sont faibles.

IV-3-3- la constante diélectrique statique :

Pour calculer la constante diélectrique statique &), nous avons utilisé le model de Harrison
qui relie la constante diélectrique a haute fréquence €_ avec la constante diélectrique statique & .
Le tableau I'V-3 regroupe nos calculs concernant les valeurs de la constante diélectrique statique &
avec et sans tenir compte de l’effet du désordre compositionnel calculée avec la relation de
Ravindra des composés binaires semiconducteurs /nSh, AISh et leurs alliages Al In, Sb et d’autres
résultats disponibles.

Le décalage de I’accord entre nos résultats et les autres calculs pour le composé binaire /nSh

en utilisant la relation de Ravindra est dans I’intervalle [3.20% - 3.89% - 10.78% -0.62% - 3.02% -
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7.93% et 2.21%] et pour le composé binaire AISh, I’intervalle est [14.20% - 12.46% - 16.76% et
7.85%].

Dans la figure IV-4, la variation de la constante diélectrique statique &) diminue non
linéairement avec 1’augmentation de la concentration x de 1’ Aluminium.

On constate aussi que, la variation de la constante di¢lectrique statique &y en fonction de la
concentration X de I’Aluminium est semblable a celle de la constante diélectrique a haute fréquence

g, et de I’indice de réfraction n.

Les interpolations quadratiques de la variation de la constante diélectrique statique &y en
fonction de la concentration x de I’Aluminium sont exprimées par les expressions analytiques
suivantes :

g, =17.43806 —14.53101 x +7.50353 x° (VCA) (IV-14)
g, =17.64609 — 12.74729 x + 5.40619 x° (VCAA) (IV-15)

On note que ’effet de désordre compositionnel est tres clair et il ne doit pas €tre négligé.

18 —e—VCA
Al Inq_,Sb - a-VCAA

Static dielectric constant
)
1

00 02 04 06 08 10
InSb Composition x AlISb

Figure IV-4: La variation de la constante diélectrique statique &) en fonction de la concentration
de I’Aluminium, calculée par la relation de Ravindra: sans désordre (——) et avec désordre (- - - -)
de l'alliage Al.In; ,.Sh.

|V-4-Etude dela dynamique du réseau :
IV-4-1- Lacharge effectivetransversale :

Nous attirons maintenant notre attention vers la dynamique du réseau Propriétés. La charge
effective transversale est un paramétre de base caractérisant les propriétés diélectriques des solides.

C’est une échelle appropriée pour la classification des structures en cristal.
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Les valeurs de la charge effective transverse e; et d’autres résultats sont illustrées dans le tableau

v-4.

Le décalage de I’accord entre nos résultats et les autres calculs pour le composé binaire
InSb est [20.17%] et pour le composé binaire AISh est [0.40%].

Les résultats révelent généralement un meilleur accord avec les autres travaux rapportés

dans Références.

Tableau 1V-4: Charge effective transverse er* pour les composés binaires AISbet InSbet leurs

alliages Al In, Sb.

Résultats et discussions

Charge effective transverse er*

* 14
Nos calculs sans désordre.
k% ,
Nos calculs avec désordre.

@ Ref: [25].

Figure IV-5: Variation de la charge effective transverse er* en fonction de la composition x de

Matériaux Cal. Autre
InSb 193168686 2420
1.9305264*
AloingsSb 1) 93696091+ i
1.92836847*
Alg3Ing 7Sb 1.92897411%* ]
1.92640357*
Al sIng sSb 1.92700694** i
1.92460691*
Alp7Ing 3Sb 1.92511268** ]
1.92295778*
AlgoIng 1Sb 1.92326083** )
AlSb 192218297 193 @
1.932
. g 1.9314 AlxIng xS
S  1.9304
CSG 1.929 Ve
O 19281 e
S 19274
2 ]
W 1.9264
° ]
® 1925
) ]
B 1.924-
% B
£ 1923
1.922

InSb

I"Aluminium pour 'alliage Al In, Sb.

Composition x

—T 1 T 1 T 1T 1T 1T T T
00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10

AISb
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IV-4-2- Lesfréquences des modes optiques :

Pour calculer la fréquence de phonon optique longitudinale et la fréquence de phonon
optique transversale, nous avons utilisé la combinaison de la relation de Lyddane-Sachs-Teller (eq.
III- 21) avec I'utilisation de I’expression (eq. 111-22).

Le tableau IV-6 regroupe nos calculs concernant les valeurs des fréquences des phonons
optiques longitudinales et transversales avec et sans tenir compte de I’effet du désordre
compositionnel des composés binaires semiconducteurs nSh, AISh et leurs alliages A/ In, Sb et
d’autres résultats disponibles.

Pour les fréquences des phonons optiques longitudinales le décalage de 1’accord entre nos
résultats et les autres calculs pour le composé binaire /nSh est dans I’intervalle [3.6540% -6.6423
%], et pour le composé binaire ALSb est dans ’intervalle [27.2914% -29.4519 %].

Pour les fréquences des phonons optiques transversales le décalage de ’accord entre nos
résultats et les autres calculs pour le composé binaire /nSh est dans I’intervalle [2.21644% -4.9169
%], et pour le composé binaire A/Sb est dans I’intervalle [30.2040% -31.2341 %].

On trouvera également a titre de comparaison les données connues disponibles, un accord
raisonnable peut étre noté entre nos résultats et les données connues.

Dans la figure IV-6, la variation de la fréquence de phonon optique longitudinale v,
augmente non linéairement avec 1’augmentation de la concentration x de 1’ Aluminium, et I’effet du
désordre compositionnel influe sur la fréquence de phonon optique longitudinale v,,mais cette
influence est moins importante pour des concentrations supérieures a x=0.6, dans ce cas on peut le
négligé. Cet effet fait diminuer la fréquence de phonon optique longitudinale v,,en allant du
composé InSh (x=0) vers le composé 4ISh (x=1).

La figure IV-7, représente la variation de la fréquence de phonon optique transversal v, en
fonction de la concentration x de I’Aluminium. Dans cette figure, nous observons que la variation
de la fréquence de phonon optique transversal v;, augmente non linéairement avec I’augmentation
de la concentration x de I’Aluminium. On constate aussi, que 1’effet du désordre fait diminuer la
fréquence de phonon optique transversal v;,en allant du composé /nSh (x=0) vers le composé A/SH
(x=1), mais cet effet est faible surtout pour les concentrations supérieure a x=0.6, dans ce cas on
peut le négligé.

Figure 1V-8, représente la Variation des fréquences des phonons optiques longitudinale et

transversale et longitudinale en fonction de la composition x de I’Aluminium pour [’alliage

Al In_Sb.
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Tableau 1V-5: Fréquences des phonons longitudinales et transversales pour les composés binaires
AISD et InSb et leurs alliages Al In, Sb.

Fréquences des phonons | Fréquences des phonons
Matériaux longitudinales vio (THz) | transversales vro (THz)
Cal. Autre Cal. Autre
InSb 5.5081 5579})71: 5.2676 55' '35%1?
AlolngSb | 67307 s 7230
AloslisSb | 7 5o 73
Alostinsb | g 340 761
AlostnsSb | 1o 4o loa11+
AlostnosSb | 136w L1708+
AlSb 12.971 }8(1)22 12.441 99':54585:

* Nos calculs sans désordre
** Nos calculs avec désordre.
@ Rer:: 1221, ® Réf: [26], @ Réf- [21].

135

1597 |Alying 4Sb I
12.0
11.5
11.0 —e—VCA
1057 -4+ - VCAA
10.0
9.5

LO Phonon Frequency (THz)

T T T — T T T
00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1.0
Composition x AlSb

FigureV-6: Variation de la fréquence de phonon optique longitudinalev,, en fonction de la

composition x de I’Aluminium pour I'alliage Al In, Sb.
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TO Phonon Frequency (THz)

——VCA
-4~ VCAA

V————— T 77— 71T 17 T 1T "~ 1 7~ T " 17
00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1.0

InSb

Composition x

AISb

FigureIV-7: Variation de la fréquence de phonon optique transversale v, en fonction de la

composition x de I’Aluminium pour ’alliage Al In, Sb.

Phonon Frequency (THz)

13.0

1254 [—e—LO
--4--=TO

12.0

11.54
11.0
10.5
10.0
9.5
9.0
8.5
8.0
7.5
7.0
6.5
6.0

A|X|n1_XSb

5.5—(-/

5.0

InSb

— T T 1 1 T 1T T 1T T T
00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10

Composition x

AISb

Figure IV-8: Variation des fréquences des phonons optiques longitudinale et transversale et

longitudinale en fonction de la composition x de I’ Aluminium pour I’alliage Al In, Sb.

L’interpolation quadratique de la variation des fréquences de phonon optique longitudinal

V,o ettransversale vy, ci-dessus est ajustée sous la forme suivante :

v, =A+Bx+C x(x-1)
v, =A+Bx+C x(x-1)

(IV-16)
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C: est le paramétre la courbure de la des fréquences de phonon optique longitudinal v,, ou
transversale vy,

Leurs expressions analytiques sont comme suites :

v,o(THz) = 5.39216 +8.71587 x -1.09643 x* (VCA) (IV-17)
v,o(THz) =5.37921 + 7.86345 x - 0.23 x> (VCAA)  (IV-18)
Voo (THz) = 5.1555 +8.36885 x -1.04386 X (VCA) (IV-19)
Voo (THz) = 5.1432 + 7.5439 x - 0.206 X (VCAA)  (IV-20)

On note que, les parametres de courbure (Bowing) sont négatifs et ils augmentent lorsqu’on
tient compte de I’effet du désordre mais ces augmentations sont considérables donc ’effet du
désordre ne doit pas étre négligé.

IV-4-3- Les énergies des phonons optiques longitudinal et transversales:

La connaissance des fréquences des phonons v, et v,, permet d'obtenir énergies phonons

E,, et E,, pour toutes compositions x ==0,0.1, 0.3, 0.4, 0.5, 0. 7, 0.9 et 1 de I’aluminium.
Pour calculer 1’énergie de phonon optique longitudinale et transversale, nous avons utilisé
la relation suivante :

Erorro =h Vig10 (IV-21)

Le tableau IV-6 regroupe nos calculs concernant les valeurs des énergies de phonons
optiques longitudinale et transversale avec et sans tenir compte de D’effet du désordre
compositionnel des composés binaires semiconducteur /nSh, AISb et leurs alliages Al In, Sb et
d’autres résultats disponibles.

Pour les énergies de phonon optique longitudinal le décalage de 1’accord entre nos résultats
et les autres calculs pour le composé binaire InSh est 3.9673%, et pour le composé binaire AISh est
26.8560%.

Pour les énergies de phonon optique transversal le décalage de I’accord entre nos résultats et

les autres calculs pour le composé binaire /nSb est 2.5133%, et pour le composé binaire A/Sb est

29.8019%.
Dans la figure IV-9, la variation de 1’énergie de phonon optique longitudinale E,,

augmente non linéairement avec I’augmentation de la concentration x de I’ Aluminium, et I’effet du
désordre compositionnel influe sur 1’énergie de phonon optique longitudinale £E,,. Mais cette

influence est moins importante pour des concentrations supérieures a x=0.8 dans ce cas on peut le
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négligé. Cet effet fait diminuer 1’énergie de phonon optique longitudinale £, en allant du composé
InSb(x=0) vers le composé AISb(x=1).
La figure IV-10, représente la variation d’énergie de phonon optique transversal £, en

fonction de la concentration x de I’ Aluminium.

Dans cette figure, nous observons que la variation d’énergie de phonon optique transversal
E ;o augmente non linéairement avec I’augmentation de la concentration x de I’ Aluminium.

On constate aussi, que 1’effet du désordre fait diminuer 1’énergie de phonon optique
transversal E,, allant du composé [nSh(x=0) vers le composé 4/Sh(x=1), mais cet effet est faible
surtout pour les concentrations supérieure a x=0.9 dans ce cas on peut le négligé.

La figure IV-11, représente la variation des €nergies des phonons optiques transversale et
longitudinale en fonction de la composition x de I’ Aluminium pour I’alliage A/ In, Sb.

On observe que la variation des énergies des phonons optiques longitudinales £, est au
dessus de la variation des énergies des phonons optiques transversale £, .

L’interpolation quadratique de la variation des énergies des phonons optiques longitudinale
E,, et transversale E ci-dessus est ajustée sous la forme suivante :

E,p=A+Bx+Cx(x-1) (IV-22)

C: est le paramétre la courbure.

Leurs expressions analytiques sont comme suites :

E,,(meV) = 22.233698 +35.93998 x - 4.5242 x> (VCA) (IV-23)
E,,(meV) = 22.18008 +32.42662 x-0.95284 x> (VCAA) (IV-24)
E.,(meV) =21.2578 +34.50838 x - 4.30606 x> (VCA) (IV-25)
E,,(meV) =21.20698 +31.10712 x-0.85093 x> (VCAA) (IV-26)

On note que, les parametres de courbure (Bowing) sont négatifs et ils augmentent lorsqu’on
tient compte de I’effet du désordre mais ces augmentations sont considérables donc I’effet du

désordre ne doit pas étre négligé.
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Tableau 1V-6: Energies des phonons longitudinales et transversales pour les composés binaires

AISb et InSbet leurs alliages Al In, Sb.

Energies des phonons Energies des phonons
Matériaux longitudinales Ejo (meV) transversales Eto (meV)
Cal. Autre Cal. Autre
InSb 2271173 23.65% 21.72002 22.28%
25.71444%* 24.60006*
AlpingsSb | 5 531 3804 24.21355%*
32.13490* 30.76472%
AlosIngsSb | 3133 70w 29.98893%*x*
39.35028* 37.70307*
AlpsIngsSb | 305 0g60%x 36.59900%*
45.40189%* 43.52400%*
Alo7IngsSb | 44 5g 6774 42.9274]1 %%
50.78153* 48.69873*
Aloolng1Sb | 5344394 48.27458%*
AlSb 53.48251 42.16* 51.29773 39.52%
*Sans désordre
** Avec désordre
@ Réf.: [22]
56
2‘21:: AlyIng_,Sb
3 48]
E 46 ——VCA
> 444
o 42 —-A— VCAA
E 40
w387
c 36
o 341
é 32
30
O 28]
9 26
24 ]
22 ]

— T T T T T T T T T T T T T T T
00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10
InSb Composition x AlISb

Figure 1V-9: Variation de [’énergie de phonon optique longitudinale E,, en fonction de la

composition x de I’Aluminium pour [’alliage Al In, SbD.
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527 [ Al Iy, Sb

24 ] —e—VCA
—-4-= VCAA

TO Phonon Energy (meV)
&

T T T T T T T T T T T T T T
3 04 05 06 07 08 09 1.0
Composition x AlSb

T —T—
00 01 02 O

Figure 1V-10: Variation de [’énergie de phonon optique transversale E., en fonction de la

composition x de I’Aluminium pour ’alliage Al In, Sb.
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e | Sb
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Phonon Energy (meV)

T T —7r1r 1 1 1 1 " 1 17
00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10
Composition x AlSb

Figure 1V-11: Variation des énergies des phonons optiques transversale et longitudinale en
fonction de la composition x de I’ Aluminium pour [’alliage Al In, Sb.

I'V-5-L es constantes éastiques:
On utilise I’approche de Baranovski pour calculer les constants ¢lastiques et voir ’effet de la
concentration x de I’Aluminium [7].

Le tableau IV-7, représente les constantes €lastiques que nous avons calculées pour les deux

composés binaire A/Sh, InSh et de leurs alliages ternaires A/ In, Sb.

On fait la comparaison avec les résultats expérimentaux, nous avons trouvé que nos résultats

sont en trés bon accord avec d’autres travaux disponibles. On remarque aussi que 1’effet du désordre
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a une faible influence, il diminue un peu les constantes élastiquesC, , C, et C,, pour les différentes

1172

concentrations x de 1I’Aluminium.

Tableau |V-7: Les constantes élastiques C;;, Ci2 et Cyy en (1 0”dyne/cm2) composés binaires AISh
et InSh et leurs alliages Al In, Sb.

Constantes dastiques (10" dyne /cm?)
£ Cll Clz C44
Materiaux Cal. Exp. | Autres Cal. Exp. | Autres Cal. Exp. | Autres
6.67@ © 3.65© © 3.020 ©
6.918® 5'777%6) 3.788® ‘2‘-32 © 3.1320 g'gg@
6.76194 | 6.720° | Jor@ | 291536 | 3.670€ | <2 1273334 {3.0209 | 270
InSb 6608 | 391 3531@ | 253 3 007@ | 240
Tt | 6:8477 Sl | 37357 30 3.03®
6.94601 2.99467 2.80776
AloiIngsSb | ¢ g4509* i i 2.99438" ) ) 2.80746" ) )
733217 3.16106" 2.9639"
Alp;Ing8b 7331117 i i 3.16063" ) ) 2.96346" ) )
7.74392° @ | 3.33849. 0 |3.13037° 0
AlgslngsSb | 70 50 - 77237 | 33304 - 3339 | 3 2001 - 3.572
8.1833" 3.52783" 3.30802°
Alp7Ing;8b 8.18232™ i i 3.52742" ) ) 3.30761" ) )
8.65255 3.73003" 3.49774"
AlogIng8b | ¢ (¢5193* i i 3.72978"" ) ) 3.49748" ) )
8.769% | g7 431 4076 |, g
8.94® | g'c s @ 4439 | g 416 | e
8.769" | U () 4.341® | 207 4.076™ | 727
ol | 8.088© @ | 3.732© @ | 4200
8.769 4.341 o 4.076 (l)
2 o 8 769D 440 4.341 420 3.903

"Nos calculs sans désordre.

“*Nos calculs avec désordre.

@Ref. [27], PRef. [21], ©Ref. [18], VRef. [28], “Ref. [29], PRef. [23], ©Ref. [22], WRef. [14],
ORef. [30], PRef. [31], ¥Ref.[32], PRef. [33].

I V-6-L es vitesses des ondes acoustiques longitudinales et transver sales :

Pour calculer les vitesses des ondes acoustiques longitudinales et transversales on a utilis¢ la
formule (eq. I11-25)

Le tableau V-8, représenté les vitesses des ondes acoustique longitudinales et transversales
que nous avons calculé pour les deux composés binaires /nSh et AISh et leur alliage ternaire

Al In, Sb.

On fait la comparaison avec les résultats des autres travaux, nous avons trouvé que nos
résultats sont en trés bon accord avec d’autres travaux disponibles.
On remarque aussi que I’effet du désordre a une faible influence, il diminue un peu les

vitesses dans les différentes directions pour les différentes concentrations x de I’ Aluminium.
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Tableau 1V-8: Vitesses des ondes acoustiques longitudinales et transversales pour les composés
binaires AISbet InSb et leurs alliages Al In,_ Sb

Vitesses du son (x 10° cm/s)

, . 3
Matériaux | g(8/Ct") | 50T T Vira[100] | Via[110] | VIa[110] | Vea110] | Viall1i] | Voaraliil]
1nSb s 777 3.4213 | 2.3098 3.7029 1.8247 23098 | 3.7920 1.9995
: 3.38@ 2.29® 3.74@ 1.63® 2.290@ 3.86 1.88@
Alo,IngoSh | 5.627 3.5135% | 2.3720% | 3.8026* | 1.8738* |2.3720* | 3.8942*% | 2.0534*
A ' 3.5133%% | 2.3719%* | 3.8024%* | 1.8737** | 2.3719%* | 3.8940%* | 2.0533**
AloalngsSb | 5.327 3.7100% | 2.5047* | 4.0153* | 1.9786* |2.5047* |4.1121*% | 2.1683*
A0 ' 3.7097%% | 2.5046%* | 4.0151%* | 1.9785%* | 2.5046** | 4.1118** | 2.1681**
AL dn-Sb | 5.027 3.9248% | 2.6498* | 4.2478* |2.0932*% | 2.6498* |4.3502*% |2.2938%*
037703 ' 3.9245%% | 2.6496%* | 42475%% | 2.0931%* | 2.6496%* | 4.3499%* | 2 2936%*
Al -InosSb | 4.727 4.1606* | 2.8090* | 4.5030* |2.2190* |2.8090* |4.6115* |2.4316*
T ' 4.1604%* | 2.8089%* | 4.5028%* | 2.2189%* | 2.8089%* | 4.6113%** | 2.4315%*
Al odne Sb | 4.427 4.4207*% | 2.9847% | 4.7846* |2.3578*% |2.9847* | 4.8998* | 2.5837*
097701 : 4.4205%% | 2.9846%* | 4.7844%* | 2.3577**% | 2.9846%* | 4.8997** | 2 5836%*
ALSh 4278 45612 | 3.0795 49366 | 2.4327 3.0795 5.0555 2.6658
: 4.53® 3.09® 4.99® 2.28® 3.09@ 5.13@ 2.57®

*Sans désordre
** Avec désordre

@Ref. [22].

La figure IV-12 représente les variations de la vitesse des ondes acoustiques longitudinale

V|, propagation dans la direction [100] en fonction de la concentration x de I’Aluminium dans

I’intervalle [0,1] avec et sans désordre.

La figure IV-13 représente les variations de la vitesse des ondes acoustiques transversale

Va1, Propagation dans la direction [100] en fonction de la concentration x de I’ Aluminium dans

I’intervalle [0,1] avec et sans désordre.

A partir de ces deux figures, nous notons que la variation de courbe de la vitesse des ondes

acoustiques longitudinale V,, et vitesse des ondes acoustiques transversale V.,,, augmentent

presque linéairement en fonction de la concentration x de I’Aluminium en allant de /nSb ou (x=0)

vers AISh ou (x=1) de I’alliage ternaire Al In, Sb.
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5.0

4.8—- A|X|n1_XSb

4.6

4.4 ——VCA
iol —-+:- VCAA
4.0

[100] direction

LA Wave Speed (10° cm/s)

T —71 r 1 - 1 T 1 1 " 1 T°
00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10
Composition x AlSb

Figure 1 V-12: Variation de la vitesse des ondes acoustiques longitudinaleV, , propagation dans la

direction [100] en fonction de la composition x de I’Aluminium pour I'alliage Al In, Sb.

3.2
3.1 _ A|X|I’]1_XSb

3.0+

29 ——VCA

2.8—- —--4-—-VVCAA

2.7

2.6 [100] direction

2.5

5
TA, , Wave Speed (10° cm/s)

- — T T T T T T T T T T T T T T T T T T
00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10
InSb Composition x AlISb

FigureIV-13: Variation de la vitesse des ondes acoustiques transversales Vi, , propagation dans

la direction [100] en fonction de la composition x de I’ Aluminium pour [’alliage Al In, Sb.

Ces courbes sont interpolées par les équations suivantes :

V=A+Bx+Cx(x-1) (Iv-27)
C : est le parametre de courbure
Les expressions analytiques sont d’écrites comme suites:

Sans désordre :
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V,,[100](10° cm/s) =3.4235+0.8696x +0.2657x* (VCA) (IV-28)
V;41,[100](10° cm/s) = 2.3113+0.5872x +0.1794x> (VCA) (IV-29)

Avec désordre :

V, ,[100](10° cm/s) = 3.4235+0.8685x +0.2668x> (VCAA) (IV-30)
Via1,[100](10° cm/s) = 2.3113+0.5864 x +0.1802x” (VCAA) (IV-31)

D’apres la comparaison entre ces équations dans les deux cas (VCA et VCAA), nous
trouvons que ’effet du désordre affecte faiblement les termes quadratiques et il ne change pas les
signes positifs, donc on peut dire que cet effet est presque négligeable dans tout I’intervalle [0,1] de
la concentration x de I’ Aluminium.

Figures IV-14 — IV-16 représente la Variation de la vitesse des ondes acoustiques

longitudinale V, , transversales V; A, Ct \A A, propagation dans la direction [110] en fonction de la

composition x de I’ Aluminium pour ’alliage A/ In, Sb.

A partir de ces courbes, nous distinguons qu’il y a une augmentation presque linéaire de ces
vitesses avec 1’augmentation de la concentration x de 1’ Aluminium.
Nous remarquons aussi que les valeurs de la vitesse pour le composé binaire AISh est plus

grande que celle du composé binaire /nSb.

5.2

A|X|n1_XSb

5.0 1

4.8

—e—VCA

467 —-4-~ VCAA

4.4 4
] [110] direction

4.2 4

4.0

3.8+

LA Wave Speed (10° cm/s)

3.6

3.4 — T T T T T T T T T T T T T T T
00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1.0
InSb Composition x AlISb

Figure 1V-14: Variation de la vitesse des ondes acoustiques longitudinaleV, , propagation dans la

direction [110] en fonction de la composition x de I’Aluminium pour ['alliage Al In, Sb.
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2.6

5] |AlgIng_xSb

2.4

23 —e—VCA
2.2 —-+-—-VCAA
2.1

[110] direction
2.0+

1.9 1

TA, Wave Speed (105 cm/s)

1.8 1

LA B B B B S B B B
00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10

InSb Composition x AlSb

Figure1V-15: Variation de la vitesse des ondes acoustiques transversales Vr4 propagation dans la

direction [110] en fonction de la composition x de I’Aluminium pour I'alliage Al In, Sb.

314 |AlxIng_ySb

——VCA
-4~ VCAA
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N
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InSb Composition x AlSD

Figure1V-16: Variation de la vitesse des ondes acoustiques transversales Vi, propagation dans la

direction [110] en fonction de la composition x de I’Aluminium pour ’alliage Al In, Sb.

Ces courbes sont interpolées par I’équation suivante :
V=A+Bx+Cx(x-1) (IvV-32)
C : est le paramétre de courbure.

Les expressions analytiques sont d’écrites comme suites:
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Sans désordre :

V,,[110](10° cm/s) =3.7052+0.9411x +0.2876x” (VCA) (IV-33)
V., [110](10° cm/s) =1.8258+0.4639x +0.1417x* (VCA) (IV-34)
V;1,[110](10° cm/s) = 2.3113+0.5872x +0.1794x> (VCA) (IV-35)
Avec désordre :
V,,[110](10° cm/s) =3.7052+0.94x +0.2888x> (VCAA) (IV-36)
V0, [110](10° cm/s) =1.8258+0.4633x +0.1423x> (VCAA) (IV-37)
V,.,[110](10° cm/s) = 2.3113+0.5864x +0.1802x* (VCAA) (IV-38)

D’aprés ces équations dans les deux cas avec et sans désordre, on peut remarquer que 1’effet
du désordre affecte faiblement les paramétres de courbure et il ne change pas leurs signes positifs
qui sont : 0.2879, 0.1417, 0.1794 dans le cas de VCA et 0.2888, 0.1423, 0.1802 dans le cas de
VCAA. Donc I’effet du désordre sur les vitesses acoustique longitudinal et transversale est presque
négligeable.

La Variation de la vitesse des ondes acoustiques longitudinale V;, et transversales Vi, ,
propagation dans la direction [111] en fonction de la composition x de 1’ Aluminium pour 1’alliage
Al In, Sb sont présentées dans les figures IV-17et [V-18 respectivement.

A partir des figures IV-17et IV-18 qui représentent les variations des vitesses des ondes
acoustiques longitudinale V,, et transversales Vi, respectivement, avec et sans désordre de
’alliage ternaire Al _In, Sben fonction de la concentration x de I’Aluminium, nous remarquons

qu’il ya une augmentation presque linaire de ces vitesses avec I’augmentation de la concentration x
sur tout I’intervalle [0, 1] du composé InSb lorsque (x=0) a le composé 4ISh ou (x=1). Il y a aussi

une autre remarque importante, qu’il y a une faible influence de 1’effet de désordre sur les vitesses.
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Figure | V-17: Variation de la vitesse des ondes acoustiques longitudinale V, , propagation dans la

direction [111] en fonction de la composition x de I’Aluminium pour ’alliage Al In, Sb
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FigureIV-18: Variation de la vitesse des ondes acoustiques transversales Vy,, , propagation dans

la direction [111] en fonction de la composition x de I’ Aluminium pour [’alliage Al In, Sb.
Ces courbes sont interpolées par les équations suivantes :
V=A+Bx+Cx(x-1) (IV-39)
C : est le paramétre de courbure.
Les expressions analytiques sont d’écrites comme suites:

Sans désordre :
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V,[111](10° cm/s) =3.7945+0.9638x +0.2945x> (VCA) (IV-40)

Voao[11 1](105 cm/s) =2.0008+0.5083x + 0.1553%? (VCA) (Iv-41)
Avec désordre :

V,[111](10° cm/s) =3.7945+0.9626x +0.2957x> (VCAA) (IV-42)
Via[111](10° cm/s) = 2.0008+ 0.5077x +0.156 x> (VCAA) (IV-43)

Les figures 1V-19, IV-20 et IV-21 représentent la variation des vitesses des ondes acoustiques

longitudinales et transversales propagation dans les directions [100], [110] et [111] en fonction de

la composition x de I’ Aluminium pour I’alliage A In, Sb.

Nous remarquons que l’augmentation de ces deux vitesses est presque linéaire avec
I’augmentation de la concentration x de I’Aluminium, et aussi la vitesse d’onde acoustique
transversal est moins élevée que celle de la vitesse d’onde acoustique longitudinale sur tout
I’intervalle allons de x =0 jusqu’a x = 1.

On constate aussi que :

» les vitesses des ondes acoustiques longitudinales et transversales sont presque paralléle
dans les directions [100] et [111], et les vitesses des ondes longitudinales Vi sont au dessus
de les vitesses des ondes transversales V2

» Presque la méme constatation a été faite dans la direction [110]. Mais la vitesse des ondes
acoustiques transversale V1, est au dessus de la vitesse des ondes acoustiques transversale
V1.

» La variation de la vitesse des ondes acoustique transversales est plus faible par rapport La

variation de la vitesse des ondes acoustique longitudinales dans les trois directions.
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Acoustic Wave Speed (10° cm/s)

Résultats et discussions
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Figure 1V-19: Variation des vitesses des ondes acoustiques longitudinale et transversales
propagation dans la direction [100] en fonction de la composition x de I’ Aluminium pour [’alliage

Al In, Sb.
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Figure 1V-20: Variation des vitesses des ondes acoustiques longitudinale et transversales

propagation dans la direction [110] en fonction de la composition x de I’Aluminium pour [’alliage

Al In, Sb.
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Figure 1V-21. Variation des vitesses des ondes acoustiques longitudinale et transversales
propagation dans la direction [111] en fonction de la composition x de I’Aluminium pour [’alliage

Al In, Sb.
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Conclusion générale:
L’objectif de ce travail est d’étudier quelques propriétés optiques, diélectriques et

dynamique du réseau de I’alliage ternaire Al,In_ Sb. Nous avons calculé: le gap d’énergie

fondamental E;, I'indice de réfraction n, la constante diélectrique a haute fréquence ¢, la

constante diélectrique statique&,, la charge effective transversale €, les fréquences optiques des
phonons longitudinales v, et transversal v, ,les énergies optiques des phonons longitudinales
E et transversales E;, et les vitesses des ondes acoustique longitudinalesV,, et transversales
V,, , propagation dans les direction suivantes [100], [110] et [111]. Nous avons utilisé la méthode
du pseudopotentiel empirique locale (E.P.M), couplée avec ’approximation du cristal virtuel
(VCA) sans et avec tenir compte I’effet du désordre compositionnel et combinées avec le modéle
des orbitales liées de Harrison (bond-orbital model).

Dans nos résultats, nous avons trouve que le gap d’¢nergie fondamental E, augmente non

linéairement avec I’augmentation de la concentration x de I’ Aluminium.
Pour les propriétés optiques et diélectriques, nous avons trouvé que I’indice de réfraction n,

la constante diélectrique a haute fréquence ¢, et la constante diélectrique statique &,diminuent non

linéairement avec I’augmentation de la concentration x de I’Aluminium. Pour les propriétés

vibrationnelles nous avons trouvé que les fréquences optiques des phonons longitudinales v, et

transversales v, et les énergies optiques des phonons augmentent presque linéairement avec

I’augmentation de la concentration x de 1’Aluminium et pour les vitesses des ondes acoustique

longitudinalesV, 4 et transversales V;, augmentent aussi presque linéairement, propagation dans

les différents directions [100], [110] et [111].

Nous avons noté que I’effet du désordre fait diminuer le gap d’énergie fondamental E, les

fréquences optiques des phonons longitudinales, transversales et les énergies des phonons optiques

transversale et longitudinale par contre il fait augmenter I’indice de réfraction n, la constante

diélectrique a haute fréquence ¢, la constante dié¢lectrique statique gyen allant du composé InSo

(x=0) vers le composé Al (x=1). Mais cet effet est moins important pour les concentrations
supérieures a x=0.6, donc on peut le négligé. Pour les vitesses des ondes acoustiques longitudinales
et transversales, nous avons remarqué que 1’effet du désordre est plus faible pour les concentrations
x de I’Aluminium, donc on peut le négligé.

Nous avons calculé le parametre de courbure C en utilisant le parametre du désordre, et nous

avons trouvé que les paramétres de courbures (Bowing) pour n, ¢, &, et les vitesses des ondes
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acoustique sont positifs et ils diminuent lorsqu’on tient compte de I’effet du désordre. Mais pour les
fréquences optiques des phonons et les énergies des phonons, les paramétres de courbures (Bowing)

sont négatifs et ils augmentent lorsqu’on tient compte de I’effet du désordre.

En générale, nos calculs s’accordent bien avec les autres méthodes de calculs et les travaux
expérimentaux disponibles.
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