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INTRODUCTION

E nitrure de gallium et ses alliages ternaires et quaternaires du systéme Ga(B,In,Al)N
sont devenus au cours des dernieres années des semi-conducteurs phare de 1'optoélec-
tronique. Cependant, bien que de nombreux dispositifs aient été démontrés et commercialisés,
il reste plusieurs problémes a résoudre. En effet, ces matériaux souffrent du manque de sub-
strats en accord de mailles pour la croissance épitaxiale, d’'une densité de défauts élevée, de
la difficulté a réaliser le dopage de type-p (densité de trous et mobilité faibles, qualité structu-
rale moyenne) et, plus particulierement pour ce qui concerne ce travail sur le matériau InGaN,
d’un probleme de séparation de phase dans les couches "épaisses" contenant de 1'indium.
Outre les applications déja bien établies comme les diodes électroluminescentes (LED),
les diodes laser ou les capteurs UV [1], de nouvelles fonctionnalités ont été proposées, voire
démontrées pour les nitrures. En particulier, le nitrure de gallium et d’indium présente un
intérét pour le domaine du photovoltaique depuis une dizaine d’années [2] puisque cet alliage
possede un gap électronique qui balaye le spectre visible en entier, du proche infrarouge (gap
du InN = 0,8eV) a l'ultraviolet (gap du GaN = 3,4eV) et se pose donc comme un treés bon
candidat pour la réalisation de cellules photovoltaiques multijonction a trés haut rendement.
Néanmoins, la croissance de couches épitaxiales d'InGaN avec une forte teneur en indium
et une bonne qualité structurale et morphologique reste un challenge. En effet, il est néces-
saire de trouver un compromis entre une température de croissance élevée qui favorise la
décomposition de I'ammoniac et la bonne cristallinité des couches, et une température de
croissance plus faible afin d’éviter la désorption de I'InN et donc une faible incorporation
d’indium dans la couche. Par ailleurs, le désaccord de parametre de maille entre les deux
binaires GaN et InN est importants, de I'ordre de 10,7% selon 1'axe a et 15% selon l'axe ¢
provoquant une distorsion de la maille cristalline et donc une contrainte interne importante
qui induit une tendance a la séparation de phase. Il est possible de s’affranchir de cette
fenétre de non-miscibilité en jouant sur 1’énergie élastique emmagasinée dans une couche

épitaxiale contrainte. En effet, si la couche est suffisamment mince, la déformation induite
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par le désaccord de maille reste élastique : le paramétre de maille de la couche s’adapte a
celui du substrat dans le plan de croissance alors que le parametre perpendiculaire au plan
de croissance est déformé afin de conserver le volume de la maille. Au-dela d"une certaine
épaisseur dite "épaisseur critique", le matériau reprend ses propres dimensions via la généra-
tion de dislocations ou via un changement de mode de croissance. Il en résulte de nombreux
défauts qui sont fortement préjudiciables pour les performances des cellules solaires que 1’on

développe avec ces matériaux.

Les laboratoires UMI GT-CNRS et LMOPS ont été parmi les premiers laboratoires a re-
lever ce challenge en proposant une technique de croissance originale consistant a insérer
périodiquement de fines couches de GaN dans la couche épaisse d’InGaN. Ce travail s’inscrit
dans ce contexte et porte sur les caractérisations morphologiques, structurales et optiques des
différentes structures élaborées. Nos résultats ont permi I'optimisation du procédé de crois-
sance et I'obtention de couches d’InGaN avec une teneur en indium de 15%, une épaisseur de
120nm et des qualités structurales et optiques de premier ordre. La partie centrale du travail
a consisté en la mise en oeuvre et 1'utilisation de la technique de cathodoluminescence pour
I'étude des matériaux InGaN élaborés au laboratoire par MOVPE. Les principales avancées
de ce travail, outre la contribution au succes de 1’obtention de couches d'InGaN de grandes
qualité, concernent I'étude du mode de croissance des couches d'InGaN (transition 2D-3D,
type et role des inclusions de surface), la détermination de 1’épaisseur critique, et la modéli-

sation du phénomene de cathodoluminescence par la méthode Monte-Carlo.

Ce manuscrit se décompose en quatre parties :

Le premier chapitre concerne les propriétés fondamentales des matériaux du systeme
(Ga,In)N ainsi que leur hétéroépitaxie dont les modes de croissance théorique et expérimental
sont décrits. Le potentiel d'InGaN pour le photovoltaique est abordé dans la deuxieme partie

du chapitre ainsi que l'état de I’art des cellules solaires a base d’InGaN.

Le deuxieme chapitre porte sur les principales techniques de caractérisations utilisées dans
cette thése, a savoir la microscopie électronique a balayage et la cathodoluminescence dont

nous présenterons les dispositifs expérimentaux ainsi que les conditions opératoires. Nous at-
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tacherons un intérét tout particulier dans la description des modéles analytique et numérique
d’interaction électron-matiere dans la mise en équation de l'intensité du spectre de CL sur un

substrat GaN en fonction de longueur d’onde.

Le troisieme chapitre présente une étude des propriétés morphologiques, structurales et
optiques de l'alliage InGaN en fonction de 1’épaisseur de la couche afin de mettre en évidence
le mécanisme responsable de la dégradation des propriétés des couches "épaisses”. Plus par-
ticulierement, je détaillerai les caractéristiques des couches InGaN "minces" 2D et contraintes
ainsi que celles des couches InGaN "épaisses" 3D et relaxées et démontrerai que la valeur
du parametre de courbure intervenant dans le calcul du gap de l'alliage est différent pour
ces deux cas extrémes d’état de contrainte du matériau. La seconde partie du chapitre sera
dédiée a I'étude d'une couche InGaN d’épaisseur "intermédiaire" afin de mettre en évidence

le phénomene responsable de la transition 2D/3D.

Le quatrieme chapitre détaille I'étude d’une structure InGaN "épaisse" basée sur une
approche originale dite "multicouche". En particulier, les caractérisations structurales par dif-
fraction des rayons-X (XRD) et optiques par cathodoluminescence (CL) et photoluminescence
(PL) ont mis en évidence le potentiel de cette structure en la comparant a une structure clas-
sique de type "monocouche" de méme épaisseur totale d’'InGaN et composition nominale en
indium. La derniere sous-partie du chapitre présente les premiers résultats de caractérisations

de cellules solaires pin dont la couche active est basée sur I’approche "multicouche".

Cette these a fait 1'objet de divers travaux écrits et présentations orales dans des confé-
rences internationales. En particulier, deux papiers ont été publiés dans des revues a comités
de lecture : Optical Materials Express (OME 3, 001111 2013) et Acta Materialia (Acta Mater.
61, 6587 — 6596 2013). La liste complete des publications, conférences et séminaires est citée

en annexe [Fl
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E premier chapitre présente les propriétés fondamentales des nitrures d’éléments III,

en particulier des matériaux binaires GaN et InN et de leur ternaire In,Ga;_,N. Nous

détaillerons les caractéristiques morphologiques, structurales, électriques et optiques ainsi que

les relations entre ces diverses propriétés. Les nitrures d’élément III souffrant du manque de

substrat massif ou en accord de maille pour 1'’heteroepitaxie, plusieurs modes de croissance

sont possibles selon l'état de contrainte de la couche. Une partie de ce chapitre sera donc

consacrée a 1’étude théorique et expérimentale de ces modes de croissance. Finalement, nous

présenterons le potentiel du matériau InGaN pour le photovoltaique et 'état de 'art des

différentes cellules solaires a base d’InGalN.
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1.1

1.1.1

1.1.1.1

MATERIAU INGAN : PROPRIETES FONDAMENTALES

Propriétés structurales

Structure cristallographique

Les nitrures d’éléments III sont formés par 'association d’un ou plusieurs éléments de la
colonne III (Gallium (Ga), Indium (In), Aluminium (Al), Bore (B)...) et de 1’élément Azote (N)
de la colonne V de la classification de Mendeleiev. Il s’agit du nitrure de gallium (GaN), du
nitrure d’indium (InN), du nitrure d’alluminium (AIN), du nitrure de bore (BN) et leurs al-
liages ternaires et quaternaires. Ces matériaux cristallisent principalement selon deux phases :
zinc-blende ou wurtzite.

Dans la suite, nous allons uniquement détailler la structure wurtzite qui est la phase stable
d'un point de vue thermodynamique. Pour les cristaux de symétrie hexagonale, la maille
cristalline est un prisme droit de hauteur ¢ dont la base est hexagonale d’arétes de méme

longueur a, formant un angle de 120° (Fig. [1.1).

-1 -_'I.E.U]

dg=1al-1,2 -1.0]

e
l?

112{1.0.-1,0}

dy=11302 -1.-1,0]

FIGURE 1.1 — Maille wurtzite du GaN et représentation de son systeme d’axe cristallographique dans la base
hexagonale.

Dans le cas du GaN cette structure est formée par deux sous réseaux hexagonaux com-
pacts, I'un formé par I'azote et I'autre par le gallium, décalés de 3/8 éme de c. En plus du coté
a de I'’hexagone et de la hauteur c¢ de la maille, la structure wurtzite est décrite par la longueur
de la liaison (notée u) entre les atomes d’azote et les atomes d’éléments III. Par ailleurs, du
fait de la différence entre les rayons ioniques des cations, 75,3+ = 0.47A et r 3+ = 0.79A, les
mailles des matériaux nitrures GaN et InN ont des caractéristiques dimensionnelles différentes

qui sont reportées dans le tableau
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TABLE 1.1 — Parametres de maille du GaN et de I'InN dans la phase wurtzite [3]]. Valeurs expérimentales (exp.)
et calculées (calc.)

Waurtzite aexp.(A) Cexp.(A) <C/ﬂ)calc. (C/(l)exp. u
GaN 3,189 5,185 1,6336 1,6259 0,376
InN 3,54 5707 16270 16116 0,377

Pour décrire la structure wurtzite, il est possible dutiliser la notation de Bravais-Miller a
4 indices (h, k,i,1) liés respectivement aux vecteurs a1, a2, a3 et ¢, dont les modules sont
égaux a ||a|| pour les 3 vecteurs contenus dans la base hexagonale de la maille (a1, a2, a3) (Fig.
, le vecteur c étant perpendiculaire a la base hexagonale. La direction [, k, i, I] est donc
colinéaire au vecteur 3: h. ;1 +k. a—é +1. a_f; +1. ?, et le plan coupant les axes a1, a2, a3 et c
respectivement en 1/h, 1/k, 1/i, 1/l est noté (hkil). Ce plan est perpendiculaire a la direction
[hkil]. Dans la notation de Bravais-Miller & 4 indices, i = —(h + k). Aussi, pour simplifier
I’écriture on utilise plus couramment une notation a 3 indices (hk!) ou encore (hk.I). Par

ailleurs, la distance interréticulaire entre deux plans (h k) est donnée par 1'équation [1.1|:

1
A = \/4h2+h.k+k2 e (1.1)
3 c?

a2
L’acces aux valeurs expérimentales des parametres de maille des cristaux est possible grace a

la technique de diffraction des rayons X (annexe [E).
1.1.1.2 Polarité

La structure de la maille wurtzite n’est pas centrosymétrique puisque les liaisons pen-
dantes a la surface du matériau dans les directions (0001) et (0001) ne sont pas équiva-
lentes. On parle alors de polarité gallium (0001) ou azote (0001), cette polarité étant définie
par l'orientation des liaisons de I’atome de gallium. Dans le cas ou ce dernier posséde trois
liaisons dans le sens opposé a celui de la croissance, le matériau est dit de polarité Ga. A 1'in-
verse, le matériau est dit de polarité N (Fig. [1.2). Il existe une polarisation spontanée (Psp) [4]
présente en 1’absence de toute influence externe (contrainte ou champ électrique) dont le sens
dépend de la face du GaN considérée. L'origine microscopique de la polarisation peut étre
attribuée au fait que le centre géométrique des charges négatives dans le solide ne coincide

pas avec le centre des charges positives.
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1.1.2 Propriétés électriques et électroniques

1.1.2.1 Polarisation spontanée

La polarisation spontanée va séparer spatialement les électrons et les trous et créer ainsi
une accumulation de charges aux extrémités de la couche perpendiculairement a I'axe ¢ (in-
terface substrat/couche épitaxiée ou surface de la couche épitaxiée) qui peut modifier les
propriétés électriques du matériau. Il est donc important de connaitre le sens de cette po-
larisation afin de pouvoir la contrdler. Le traitement de surface post-croissance ainsi que le
procédé de croissance permettent d’orienter la polarisation dans la direction désirée. En effet,
si la premiere couche atomique déposée est composée d’azote, la derniere sera alors compo-
sée d’atomes de gallium. On aura ainsi un exces de trous a la surface et une polarisation de
type Ga [0001]. Inversement, si la premiére couche est composée de gallium, la derniére sera
formée d’azote et présentera donc un exces d’électrons. On aura alors une polarisation N et

l'axe de croissance sera appelé [0001].

Ga-polarity N-polarity
jonoi] [0001]

FIGURE 1.2 — Polarisation Ga et N pour le GaN [3]].

La polarisation spontanée peut également interférer dans le comportement d’un compo-
sant. Par exemple, si le champ associé a la polarisation du matériau sépare spatialement les
électrons et les trous réduisant ainsi la probabilité de recombinaisons radiatives, la polarisa-
tion va améliorer les performances du composant s’il s’agit de collecter les porteurs ou alors

limiter le rendement s’il s’agit d’émettre de la lumiere [6].
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Le tableau [1.2|regroupe les valeurs de la polarisation spontanée dont le signe est toujours

négatif pour les binaires GaN et InN.

TABLE 1.2 — Valeur de la polarisation spontanée pour le GaN et I'InN.

GalN InN
Bernardini Vurgaftman Bernardini Vurgaftman
et al. [7] et al. [3] et al. [7] et Meyer [3]
Psp(Cm~?) -0,029 -0,034 -0,032 -0,042

Dans le cas du matériau ternaire In,Ga;_,N, la polarisation spontannée est décrite par
une relation non linéaire reliant la composition et les valeurs des constantes Psp des deux
binaires GaN et InN, dont le troisieme terme correspond a une correction quadratique liée a

une constante b (parametre de courbure) comme le montre I'expression suivante [8, [g].

Psp(InGaN) = x X Psp(InN) + (1 — x) x Psp(GaN) —b x x x (1 —x) (1.2)
avec X concentration en indium dans I'In,Ga;_ N
Ps,(InGaN) polarisation spontannée de I'InGaN [C m~2]
P;y(InN) et P;,(GaN) polarisation spontannées des binaires InN et GaN
b parametre de courbure de la polarisation spontannée dans
I'InGaN

Bernardini et al. [8] et Fiorentini et al. [9] ont rapporté un parametre de courbure pour

I'InGaN de b = 0,037C m 2.
1.1.2.2 Polarisation piézoélectrique (induite)

La piézoélectricité est 1’aptitude de certains matériaux a produire un dipole électrique pro-
portionnel a la contrainte mécanique (tension ou compression) qui les déforme. En appliquant
une certaine pression sur les matériaux nitrures, on oblige la structure a s’accommoder aux
contraintes par une variation de ses parameétres de maille (a,c) par rapport a ceux du matériau
a l'état massif (ap, cp). Il en résulte une polarisation différente de la polarisation spontanée
dite polarisation piézoélectrique (Ppz). Cette derniere est due & la non centrosymétrie de la
structure cristalline, a la nature fortement ionique des liaisons chimiques et aux déformations

présentes dans le cristal. Ce type de polarisation peut étre calculée a partir de la formule
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suivante [4] :

Prz =2 X € X (e31 — “282) =2 x (T20) x (e — 28 (1.3)
€33 ao €33
avec €yy allongement relatif du matériau dans le plan de croissance
es1 et es3  constantes piézoélectriques [C m 2]
c13 et c33  constantes élastiques [GPa]
a et ag parametres de maille dans le plan de la structure contrainte et a I’équilibre [A]

Au regard des valeurs des constantes piézoélectriques et élastiques du GaN et de I'InN
4 ’ . €23C N , N
reportées dans le tableau on remarque que 1’expression (e3 — %) est toujours négative.

La polarisation piézoélectrique des nitrure d’élément III est donc négative si la structure est

en tension sur son substrat (a < ag) et positive dans le cas contraire (a > ag).

TABLE 1.3 — Constantes piézoélectrique du GaN et de I'InN.

€31 (C m’z) €33 (C m’z) C13 (GPa) C33 (GPa)
GaN -o0,49[7] 0,73[7,t0]  106[xT],121[12] 398[IT],182[12]
-0,32[10] 92[131,96[14]  224[13],324[14]
100[15] 392[T5]
InN  -0,57[71 0,97171 92[51,94[15] 224[[5],200[15]

D’apreés les études théoriques menées par Bernardini et Fiorentini [8], et contrairement a la
polarisation spontanée, la polarisation piézoélectrique de l’alliage InGaN pourrait étre décrite

par une loi de Vegard du type :

Py (InyGaj_xN,€xy) = x X Pp;(InN, €xx) + (1 — x) X Pp;(GaN, €xz) (1.4)

Ceci est assez surprenant et provient, selon les auteurs, de la forte importance de l'effet
piézoélectrique du second ordre des binaires InN et GaN. En prenant en compte cette non
linéarité, les auteurs montrent que 1’évolution de la polarisation piézoélectrique de 1'alliage
InyGa;_yN avec le ratio des éléments binaires selon une loi de Vegard est compatible avec

celle calculée dans le cas d"un alliage completement aléatoire.
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Polarisation totale

En I'absence de polarisation externe, la polarisation totale dans un matériau a structure

wurtzite est égale a la somme des polarisations spontanée et piézoélectrique :
P = Psp + Ppz (1.5)

Elle peut étre positive ou négative et son orientation est elle-méme définie selon que la
structure est en tension ou en compression. En effet, dans le cas ou le cristal est en tension, la
polarisation spontanée et la polarisation piézoélectrique sont de méme sens et la polarisation
totale s’en trouve augmentée. Par contre, si le cristal est en compression, les deux polarisa-
tions sont de sens opposés et la polarisation totale diminue. Une représentation schématique
de 'orientation des différentes polarisations dans la cas d'InGaN/GaN (structure en compres-

sion) est présentée sur la figure

o)

Xy,
r Pe

PSP

FIGURE 1.3 — Orientation de la polarisation piézoélectrique (due a la compression) et de la polarisation spontanée
de I'InGaN élaboré sur un pseudo-substrat de GaN.

Structure de bande d’énergie

Du fait de l’anisotropie de la structure wurtzite et du couplage spin-orbite, le sommet de la
bande de valence du GaN est séparé en trois niveaux d’énergie comme on peut le remarquer
sur le graphe de la figure Cette division résulte de I'énergie due aux interactions spin-
orbites, E,, et au champ électrique cristallin, E.,. De la méme fagon, la bande de valence de
I'InN (Fig. présente trois niveau d’énergie pour ce binaire. Fritsch et al. [16] ont obtenu

un gap de 0,79V, ce qui est tres proche de la valeur de 0,78eV calculé a 0K par Vurgaftman
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et Meyer [3]. Il s’ensuit que 1’on peut observer trois transitions excitoniques dont ’énergie est

fonction de la contrainte dans la couche [17].

0

v GaN
a b
3
1.
1,
24
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FIGURE 1.4 — Structure de bande théorique du GaN. La r K H A T ML
bande de valence est constituée de trois bandes séparées FIGURE 1.5 — Diagramme de bande théorique de I'InN
a cause de la faible symétrie de la structure wurtzite du  [19].
GaN et de l'interaction spin-orbite [18]]

1.1.2.5 Expression du gap des matériaux In,Ga;_,N

Les parametres de maille des alliages ternaires de nitrures d’éléments III peuvent étre
calculés selon la loi de Végard [20] qui relie la composition et les valeurs des parameétres de
maille de 1'alliage avec celles des composés binaires correspondants dans le cas ot aucune
contrainte ne déforme le réseau (le matériau est dit totalement relaxé). Dans le cas du ternaire

InyGaj_xN, ces parametres peuvent étre calculés selon les expressions suivantes :

CIn,Gay N = X X Cran + (1 — X) X cgan (1.6)
Aln,Gay, N = X X AN + (1 — Xx) X agan (1.7)
avec X concentration d’indium dans In,Ga;_,N

CIn,Ga; N, CInN €t ccan  parameétres de mailles hors du plan des alliages In,Ga;_xN,
InN et GaN [A]

AIn,Gay N, AInN €t aguny  parameétres de mailles dans le plan des alliages In,Gaj_xN,
InN et GaN [A]

Le gap de l'alliage ternaire peut aussi s’exprimer selon la loi de Vegard

EgimGan = X X Egrun + (1 — x) X Egcan (1.8)
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avec Egrucan,Egcan et Egmun  gaps respectifs de 'InGaN, du GaN et de I'InN [eV]

De nombreux auteurs ont montré que l'adéquation entre les valeurs expérimentales et
théoriques n’est obtenue que si I'on ajoute un terme supplémentaire a la loi de Végard. Ainsi,
l'équation caractéristique Eg(1,gqn) = f(x) est une équation polynomiale dont le dernier terme

fait apparaitre la constante b appelée parametre de courbure (b en eV).

Egincan = X X Egian + (1 — x) X Eggan — b X x X (1 — x) (1.9)

Le tableau [1.4/synthétise les valeurs du parametre de courbure reporté dans la littérature.
On observe une disparité relativement importante des valeurs de b qui peuvent varier entre
1,4 et 2,8eV. 1l est possible d’attribuer ces variations a plusieurs facteurs tels que la valeur
théorique utilisée du gap de InN, I’état de contrainte de la couche ou encore la méthode de

mesure de la valeur du gap de 1'InGaN comme nous allons le détailler dans la suite.

TABLE 1.4 — Valeur du parametre de courbure reporté par différents groupes en fonction de I'épaisseur de la couche,
la composition en indium ou I'état de contrainte de la couche. Note sur les abréviations : XRD : diffraction des
rayons-X, SIMS : Spectrométrie de masse des ions secondaires, simul : données simulées, PL : photoluminescence,
OT : transmission optique, OA : absorption optique, PR : photoréflexion, MOCVD (idem MOVPE) : épitaxie en
phase vapeur aux organométalliques, MBE : épitaxie par jets moléculaires.

Technique Epaisseur Composition E; b(eV) Etatde  Croissance Références

d(nm) d’indium x cotrainte
XRD 1500 0-0,4 PL 262 N.A. MOVPE Islam 2012 [21]
OA 2,59
XRD N.A. 0-0,1 PL 28 N.A. MOVPE Moret 2009 [22]
XRD 250 0,61<X<1,0 PL 1,8 Relaxé MBE Kurouchi 2004 [23]
N.A. 200-7500  0-0,5 OA 14 N.A. MBE Wu 2003 [24]

Valeur du gap de I'InN

Wau et al. [25] ont étudié expérimentalement 1’évolution de la bande interdite de l'alliage
Iny_xGaxN en fonction de l'incorporation en gallium (Fig. [1.6). La valeur du parameétre de
courbure, déduite de l’adéquation entre mesures expérimentales et simulation pour des va-
leurs de gap de I'InN de 1,9eV et 0,77eV, passe respectivement de 2,63eV a 1,43eV. Cette
disparité nous a conduit a reporter dans le tableau [1.4/ uniquement les valeurs du parametre
de courbure postérieures a la révision du gap d'InN [2], les valeurs du parametre de courbure

antérieures a 2002 étant potentiellement erronées.
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FIGURE 1.6 — Variation du gap de l'alliage Iny_,GaxN en fonction de la composition en gallium déduit de
mesures d’absorption (1) et de photoluminescence (A, 7). Les courbes correspondent a I'ajustement des données
expérimentales en prenant b = 1,43eV avec Eq(p,n) = 0,77eV (trait plein) et Eq(1,n) = 1.9eV (pointillé).
Pour les références 6,7 et 8 sur les encarts voir la référence [25]].
b Etat de contrainte de la couche InGaN

Parker et al. [26] ont démontré que la valeur du parametre de courbure dépend de I’état
de contrainte du film d’InGaN. En effet, on observe sur la figure [1.7] qu’il existe une inflexion
de la courbe c’est-a-dire une valeur de b plus importante dans le cas des couches relaxées par

rapport aux couches contraintes.

Eq(eV)

22

0 0.05 01 0.15 0.2 0.25
In mole fraction {x)

F1GURE 1.7 — Evolution du gap déterminé expérimentalement par photoluminescence en fonction de l'incorpora-
tion en indium dans le cas des couches contraintes (o) et relaxées (#). Les valeurs du gap déduites de mesures
de transmission optiques sont aussi reportées dans le cas des couches relaxées (X). Pour chaque état extréme de
contrainte, les courbes représentent la simulation des données expérimentales en utilisant I'équation (3.2).
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¢ Techniques de mesure du gap de I'alliage

La mesure du gap d'un matériau par des méthodes optiques telles que la photolumines-
cence (PL) ou la cathodoluminescence (CL) conduit a une sous-estimation de la composition
en indium en comparaison de 'utilisation de techniques de mesures telles que la spectroscopie
UV-VIS-NIR (calcul du gap a partir des spectres de transmission, réflexion ou d’absorption)
ou encore l'éllipsométrie. En effet, le gap d’émission de 1'alliage est plus faible que le gap
d’absorption due au déplacement de Stokes (section comme le montre les travaux de

Ponce et al. [27] reportés sur la figure

\‘

3.24
—
>
K
>
& _L___‘_Band Gap
[~ - —— il
S 204 . S

~Q CL Main Peak
(a) CL Shoulder =~
24 T T
0.04 0.08 0.12 0.16

Indium Mole Fraction, x

F1GURE 1.8 — Comparaison entre les valeurs de gaps obtenues par des mesures d’absorption (band-gap) et des
mesures de CL dans le cas des couches InGaN contraintes (CL main peak) et relaxées (CL shoulder).

d Evolution du gap avec la température

La variation du gap des matériaux nitrures en fonction de la température est décrite par

I'équation de Varshni :

(1.10)

avec E¢(T) gap du matériau a une température donnée [eV]
E¢(0) gap du matériau a 0K [eV]
o une constante empirique [eV/ K]
B une constante associée a la température de Debye [K]
T température en [K]

Les parametres E¢(0), a et B sont rassemblés dans le tableau |1.5/dans le cas du GaN et de

I'InN. Les figures[1.9] et présentent la variation des gaps du GaN et de I'InN en fonction

de la température.
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TABLE 1.5 — Paramétres de Varshni et gap a 0K et 300K du GaN et de I'InN.

GaN InN
Monemar [28] Bugrov  Vurgaftman Wuet Vurgaftman
etal. [29] et Meyer [3] al. [2] et Meyer [3]

a[meV/K™ '] 0,508 0,77 0,909 041 0,245
B [K] 996 600 830 454 624
E.[0K][eV] 3,5 3,47 3,51 0,69 0,78
E¢[300K][eV] 3,44 3,39 3,44 064 075
s T 0.7 : - - - -
;;u i GaN ] 0.69 -.—+__]l InN fim |
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FIGURE 1.9 — Evolution du gap du GaN en fonction , ‘ '
de la température. Les courbes A, B et C font référence FIGURE 1.10 — Evolution du gap de I'InN en fonction
aux excitons du méme nom [28]. de la température [2].

1.1.2.6 Propriétés de transport

L'InN possede la masse électronique effective la plus faible parmi les semi-conducteurs
III-N offrant ainsi la possibilité de vitesses de saturation et de mobilités d’électrons élevées
[30]. Les simulations de Monte-Carlo prédisent une vitesse de saturation créte des élec-
trons de 4,3 x 107cm/s pour I'InN, significativement plus élevé par rapport a celle du GaN
(3,1 x 107cm/s) [31] alors que les résultats expérimentaux montrent des valeurs respectives
de 2,5 x 107 et 2,7 x 107cm/s (Tab. . Par ailleurs, la mobilité des électrons mesurée
expérimentalement dans 'InN de 2700cm?/V -s [32] reste de loin supérieure a la mobilité
900cm?/V - s la plus élevée rapportée pour le GaN [33]. Les principales propriétés intrinseques

du GaN et de I'InN sont regroupées dans le tableau

TABLE 1.6 — Propriétés électriques expérimentales des matériaux GaN et InN a (300K) [37].
E, (eV) e (cm?/V's) pp, (cm?/Vs) vg (cm/s) Ectaguage

GaN 3,42 9 x 10% [33] 30 2,7 x107 50 x 10°
InN 0,77 27 x 102 [32] - 2,5x 107 10 x 10°
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Propriétés optiques

Les propriétés optiques d'un matériau regroupent principalement son indice de réfrac-
tion et son coefficient d’absorption. Ces propriétés sont primordiales pour les composants
optoélectroniques puisqu’elles régissent le déplacement de la lumiere dans le composant. Par
exemple, dans un dispositif composé de différents matériaux, la lumiere a tendance a se pro-
pager dans les matériaux ayant le plus fort indice de réfraction. On peut alors confiner la
lumiere dans une couche particuliere, comme c’est le cas pour les lasers. Cette propriété est
aussi tres intéressante pour les applications cellules solaires afin d’augmenter I'efficacité d’ab-

sorption de la lumiere.
Indice de réfraction

L'indice de réfraction d’un matériau est défini par le rapport de la vitesse de la lumiere
dans le vide (c) sur la vitesse de la lumiere dans le matériau (v) par : n = ;. La vitesse de la
lumiere dans un matériau n’est pas constante car elle change avec la longueur d’onde. Dans
le cas du GaN, l'indice de réfraction est égal & environ 2,3 [35], alors que pour 1'InN il vaut
environ 2,9 dans l'infrarouge [36]. Anani et al. [37] ont estimé expérimentalement la variation
de l'indice de réfraction des alliages de nitrures d’éléments III en fonction de l'énergie d'un

he) Le tracé de I'indice de réfraction en fonction de la

photon absorbé par le matériau (E; =
composition reporté sur la figure montre que I'équation qui relie ces valeurs est de type

quadratique > 2 (existence d'un parametre de courbure).
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FIGURE 1.11 — Variation de l'indice de réfraction dans I'InGaN, I’AlGaN et I'InAIN [57].
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1.1.3.2 Gap d’absorption

Pour les cellules solaires, le coefficient d’absorption est un parametre important puisqu’il
va déterminer la quantité de photons absorbés par le matériau et donc la quantité de porteurs
pouvant étre produits. L'absorption a travers une couche de semi-conducteur d’épaisseur 4

peut étre décrite par 1’équation suivante :

Li(A) = Li(A) x expa(A)d (1.11)
avec I intensité incidente
I intensité transmise
A longueur d’onde

a(A)  coefficient d’absorption en fonction de la longueur d’onde [cm™!]

Des courbes expérimentales de transmission et réflexion d'un pseudo substrat de GaN
(3, 5um sur saphir) sont présentées sur la figure [38]. Le seuil de transmission situé autour

de 360nm correspond au gap du GaN.

12 -

-
=
T
1

7L i
Transmission -
oL — Réflexion i

Transmission ou Réflexdon (%)

N 1 N N
300 350 400 450 500 550 G00 G50 700
Longueur d'onde (nm)

F1IGURE 1.12 — Courbes de transmission et de réflexion d’un pseudo substrat de GaN (3, 5pum sur saphir) [38].

Par ailleurs, Singh et al. [39] et Trainor et al. [40] ont rapportés un coefficient d’absorption
de 1 x 10°cm™~! pour le GaN et 5 x 10*cm~! pour I'InN.

Concernant 'alliage InGaN, les résultats de trois études sont présentés sur la figure [1.13]
a savoir que Hori et al. [41] et Wu et al. [25] ont élaborés leurs couches par MBE, et Jani et
al. [42] par MOVPE avec de faibles densités de dislocations. Les données présentées par ces

auteurs dans toute la gamme de composition correspondent au modele d’absorption suivant :
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E—E
a(E) = ap ¥ Tg (1.12)
avec wa(E) coefficient d’absorption de 1’alliage en fonction de 'énergie des photons E [eV]
E, gap [eV]
x parametre d’ajustement [eV'/2/cm™!]

La valeur moyenne de ay que nous avons déduite a partir des données présentées sur la
tigure est de 5 x 10° eV'/2/cm 1,

Les études précédemment citées confirment que les alliages InGaN absorbent environ dix
fois plus de lumiére que le silicium (gap indirect) ou d’autres composés semi-conducteurs
a gap direct. Par exemple, & une longueur d’onde de 500nm, il faudrait uniquement 100nm
d’Ing3GagyN contre 1um de silicium cristallin pour absorber 90% de 1'intensité lumineuse.

L'alliage InGaN est donc un matériau de choix pour la fabrication de cellules solaires ultra-

minces.
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F1GURE 1.13 — Courbes d’absorption expérimentales des alliages InGaN élaborés avec différentes compositions en
indium selon les références a) [41]], b) [25] et c) [42].

1.1.3.3 Gap d’émission

L’observation expérimentale du pic caractéristique au gap d’émission optique d’un ma-
tériau est généralement une indication de la bonne qualité structurale et morphologique et

eut fournir des informations sur les propriétés optiques de ce matériau. Ce gap d’émission
P prop ptiq gap
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optique peut étre determiné par des techniques telles que la photoluminescence ou la catho-
doluminescence.

600

2 keV|
500 | highenergyside | low energy side

400 -
300 |

200 |

CL intensity (a.u.)

100

wwwwj [T ""‘.“".‘“::’1

300 320 340 360 380 400 420

Wavelength (nm)
FIGURE 1.14 — Spectre de CL a température ambiante d’un pseudo-substrat de GaN-ULDN mesuré a 2keV

montrant I'asymétrie du gap d’émission optique.

La figure présente le spectre de CL réalisé a température ambiante d'un pseudo-
substrat de GaN dont le pic d’émission est non symétrique comme c’est le cas pour les ma-
tériaux semi-conducteurs. Le comportement de luminescence peut étre décrit de la facon sui-
vante :

-la partie haute énergie du spectre (faibles longueurs d’ondes) décrit I’émission des états

qui sont a quelques KT du bord de la bande, et peut étre modélisée par 1’équation de Maxwell :

E - Eg
ENBE = A() X exp —

KT

avec Ag constante
E et E; énergie des photons et du gap [eV]
K constante de Boltzmann 8,617 x 107° [eV -K™1]
T temperature [K]

-la partie basse énergie du spectre reflete les inhomogénéités dans la bande interdite liés

aux défauts, aux dopages, etc, et peut étre modélisée par 1’équation suivante :

E—-E
ENBE:B()X\/E—EgXeXp—< KTg)

avec By constante
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La longueur d’onde correspondant au maximum du pic ne reflete pas exactement la posi-
tion du gap. Puisque, c’est celle correspondant au point d'inflexion du coté basse énergie qui
donne une estimation plus précise de la bande interdite. Toutefois, si '’émission est intense,
comme c’est généralement le cas pour les nitrures, la différence entre le maximum du pic et
le point d’inflexion est négligeable. Pour cette raison, toutes les longueurs d’onde d’émission
et donc les gaps d’émission rapportés dans cette thése correspondent au maximum du pic
d’émission.

Par ailleurs, il est possible de calculer le déplacement du gap d’émission de 'alliage InGaN
lié a la contrainte dans toute la gamme de composition en accord avec les résultats de Parker

et al. [26] selon :

relaxe contraint
AEnBe = Enpe — ENBE (1.13)

sachant que la contrainte dans le plan peut s’exprimer [43] par :

a —ar
g nGaN¢ nGaNR ~0,11 x x (1'14)
AInGaNR
olu  aruGaNC = AGaN
AmGaNR = X X AN + (1 — X) X agan
Dans les références [26} [44] la variation du gap d’émission avec la composition est :
AEnge = 1,56 X x — 0, 6244 x x> (1.15)

Néanmoins, ces résultats sont antérieurs a la réévaluation du gap de 1'InN et seront donc

réajustés en accord avec nos données expérimentales dans le chapitre
1.1.3.4 Déplacement de Stokes

Comme nous 'avons précédement mentionné, le gap d’émission de 1'alliage est plus faible
que le gap d’absorption, cette différence est appelée déplacement ou effet Stokes.

Ponce et al. [27] ont montré que le déplacement de Stokes augmente avec l'incorporation
du binaire InN dans l'alliage InGaN. Ceci pourrait étre dt a la localisation de porteurs dans
les inhomogénéités de l'alliage induites par la présence d’'In [45]. La figure illustre de

fagon schématique l'effet Stockes.
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1.1.4
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FIGURE 1.15 — Variation du déplacement de Stokes dans le cas des couches InGaN contraintes (CL main peak),
des couches relaxées (CL low energy shoulder) et des données de la littérature [27].
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FIGURE 1.16 — Mesures d’absorption et spectres de CL d’échantillons InyGaj_, N obtenus pour (a) x=0,06 et (b)
x=0,17. Le déplacement de Stokes est défini comme la différence (AE) entre la position en énergie du pic de CL et
U'énergie de gap déterminée a partir de la dérivée du spectre d’absorption [46]
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FIGURE 1.17 — Représentation schématique de 'effet Stokes d'un point de vue a) cristallin et b) moléculaire.

Hétéroépitaxie des nitrures d’éléments III

Les nitrures d’élément III souffrent principalement du manque de substrats massifs ou en

accord de maille pour la croissance épitaxiale. Les substrats couramment utilisés sont le saphir
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(Al,O3), le carbure de silicium (SiC) ou le silicium (Si), tous trois présentant des désaccords
de parametres de réseau importants avec le GaN, respectivement de 16%, 3.5% et 17% (Tab.
[1.7). Ce désaccord de parametre de maille ainsi que les différences entre les coefficients de
dilatation thermiques des matériaux, provoquent une tres forte contrainte dans la couche
mince. Il en résulte souvent une densité importante de défauts qui sont principalement des
dislocations fortement préjudiciables aux propriétés électroniques et optiques des composants
que l'on développe avec ces matériaux.

Dans le cadre de cette these nous avons principalement utilisé des pseudo-substrats com-
merciaux composés d'une couche de 3,5um de GaN déposée sur saphir, dont la densité de

dislocation varie entre 108 et 10%cm—2.

TABLE 1.7 — Caractéristiques physiques des substrats usuels utilisés pour la croissance du GaN [77]

AlL,O3  6H-SIC Si GaN AIN

(0001) (0001) (111) (0001) (0001)
Parametre de maille a (300 K) 4,76 3,08 5,43 3,19 3,1
Déssacord parametrique/GaN -16% -3,40%  17% 0% -2,40%
Coeff. d’expansion thermique «, (x107°K~1) 5,8 4,46 2,6 5,6 2,9

1.1.4.1 Désaccord de maille et contrainte biaxiale

Lorsque I'on dépose une couche mince (ar) sur un substrat (as), c’est ce dernier (épaisseur
importante) qui va imposer son parametre de maille dans le plan. Le désaccord paramétrique

entre la couche et le substrat s’exprime de la fagon suivante :

Aa  ap—as

a - as
On distingue 2 cas comme illustrés sur la figure en fonction de la valeur du parametre

de maille dans le plan du film (ar) par rapport au parametre de maille dans le plan du

substrat (ag).

-si ar <as le parametre de maille dans le plan du film va subir une contrainte en ten-
sion pour s’adapter au parametre de maille dans le plan du substrat : le film
est dit en tension,

-si ar >as le parametre de maille dans le plan du film va subir une contrainte en com-
pression pour s’adapter au parameétre de maille dans le plan du substrat :
le film est dit en compression. C’est le cas de l'alliage InGaN déposé sur
pseudo-substrat de GalN.
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FIGURE 1.18 — Contrainte liée au désaccord de maille : Cas (a), (ap < ag), la maille est en tension. Cas (b),
(ap > ag), la maille est en compression.

Dans le cas du matériau InGaN élaboré sur GaN, la déformation engendrée par (22) est
de 11% signifiant qu'une couche active d’In,Ga;_N avec x = 0,2 posseéde un désaccord para-
metrique considérable de 2,2%. Pour chaque incorporation supplémentaire de 10% d’indium

dans I'InGaN élaboré sur GaN, le déssacord de maille augmente de 1,1% comme le montre la

figure
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FIGURE 1.19 — Variation du déssacord de maille d’InGaN élaboré sur pseudo-substrat de GaN.
Le volume de la maille étant conservé, le parametre ¢ va varier proportionnellement a

la variation de a. On parle de contrainte biaxiale qui peut étre décrite par la loi de Hooke

généralisé. Cette loi permet de determiner la variation entre les champs des contraintes ()
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et les déformations relatives dans le cristal (€x;) qui sont reliées par le tenseur des constantes
élastiques .
L'allongement relatif dans le matériau épitaxié (€) peut ainsi se définir comme la variation

de ses parametres de maille (a,c) par rapport & leur valeur totalement relaxée (ay, cp), avec :

€0 = CZOCO, allongement relatif suivant 1’axe ¢
€xx = ”;0“0, allongement relatif suivant 1’axe a

La loi de Hooke généralisée a pour expression :

Oxx cn ci2 a3 0 0 0 Exx
Tyy cip c11 ci3 0 O 0 Eyy
Ozz | | 3 ci3 ;3 0 0 0 €2z
Oyz - 0 0O 0 cyg O 0 €yz
Oz 0 0 0 0 «cy 0 €xz
Ty 0O 0 0 0 O© %(cn —c12) Exy

La contrainte épitaxiale étant biaxiale, les seules composantes non nulles sont les

contraintes contenues dans le plan d’épitaxie :

02z = C13€xx + C13€yy + €33€2z = 0

—C13. (exx +€zz)

Ce qui donne l'expression suivante : €, = o

et, en considérant pour des raisons de symétrie que €yxx = €y, on obtient :

2C13 2v
€z = ——€xx = —— €xx
C33 1—v

Ces équations permettent d’établir la relation entre 1’allongements relatifs selon 1’axe ¢
et I'allongement dans la direction de la surface. Le facteur —% s’appelle le coefficient de
poisson biaxial et v est le coefficient de poisson qui est de 0,183 pour le GaN (croissance
MOVPE et densité de dislocations relativement faible) et de 0,272 pour I'InN [48].

Lorsque la couche mince est contrainte sur le substrat, on applique une correction a la loi
de Vegard et la valeur de la composition peut étre déduite a partir de 1’équation suivante :

1—v CInGaN _ CGaN

mes mes (1' 16)

X =
InN _ ~GaN
1+4+v G Coa
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avec Cy,es correspondant aux valeurs du parametre ¢ pour 1'InGaN et le GaN déduites des

données expérimentales et Cé”N = 5,702nm (valeur pour I'InN massif).
1.1.4.2 Coefficient de dilatation thermique et contrainte thermique

Le coefficient de dilatation thermique noté a décrit la dilatation d'un réseau cristallin
suite & une variation de température. Il depend du matériau mais aussi de la stoechiométrie,
des défauts étendus et de la concentration en charges libres dans le matériau. Le tableau

synthétise les valeurs de a dans le plan et hors du plan pour le GaN et le InN.

TasBLE 1.8 — Coefficients de dilatation thermique dans le plan («,) et hors du plan (a.) du GaN et de I'InN [79].
GaN[5] InN[5]
as(x107°K=T) 5,59 2,85
ac(x107°K™") 3,17 3,75 - 5,7 (260 - 800K)

Lors du refroidissement post-croissance ot I’'on passe d'une température supérieure ou
égale a 1000°C a la température ambiante, la contrainte thermoélastique emmagasinée par la

couche est donnée par la formule :

em = AT X (s — ap) (1.17)

avec AT différence de température entre la température de dépot
et la température ambiante (AT < 0)

o et ar coefficients de dilatation thermique respectifs du sub-
strat et du film.

ainsi :

-pour ar < as et AT < 0 (re- la déformation dans la couche est négative et corres-
froidissement) pond a une contrainte thermique compressive. A 1'in-
verse, le substrat est soumis a une contrainte en tension.

Ce cas correspond au dépot d'InGaN sur GaN.

-pour ar > as et AT <0 la déformation dans la couche est positive et correspond
a une contrainte thermique extensive alors que le sub-
strat est soumis a une contrainte compressive.
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1.1.4.3 Epaisseur critique de relaxation plastique ()

Pour un désaccord de maille donné, I'énergie emmagasinée par la couche augmente avec
I'épaisseur jusqu’a une épaisseur dite "épaisseur critique" de relaxation plastique a partir de
laquelle des dislocations sont générées dans le film. En dessous de cette épaisseur critique,
l'alliage épitaxié est déformé élastiquement pour adapter son parametre de maille a a celui
du substrat (Fig. [1.18). Au-dela de cette épaisseur, le matériau se relaxe en générant des dis-
locations (zones de libération des contraintes) lui permettant de reprendre partiellement ou
totalement ses parametres de maille nominaux.

La figure présente les modeles théoriques developpés par People et Bean [50, 51],
Fischer et al. [52] et Matthews et Blakeslee [53] ainsi que les modeles expérimentaux [44} |46]
de la variation de 1’épaisseur critique de relaxation plastique (h.) de 'InGaN sur pseudo-

substrat GaN en fonction du taux d’indium dans la couche.
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T e :
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FIGURE 1.20 — Epaisseur critique de relaxation plastique calculée & partir des modeles de People et Beam [50, 57],
Fisher et al. [52] et Matthews et Blackslee [53]] avec celles obtenues expérimentalement par Parker et al. (e) [g4]
et Srinivasan et al. (¢) [46]

Les équations permettant le tracé théorique de I'épaisseur critique de relaxation plastique
(h¢) en fonction de la composition (x) : h, = f(x) sont les suivantes :

= modele de People et Bean [50, 51l.

o () )~ () () ()] o
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avec v(x) coefficient de Poisson de l'alliage en fonction de la composition x.
a(x) parametre de maille dans le plan en fonction de la composition.
b norme du vecteur de burger.

f(x)  désaccord paramétrique (42).
= modele de Fischer et al. [52].
bcosA 1—(v/4) he
= — 1 In(— .
* (0,0836hc> X< +47Tcosz/\(1+1/)> X In(%) (1.19)

avec X incorporation en gallium dans l'alliage GayIn;_xN,
A angle entre le vecteur de Burgers et I'interface.

= modele de Matthews et Blakeslee [53].

b 1 —vcos?u h.
he = 2nf : (14 v)cos?A % <lnb + 1) (1:20)

avec « angle entre la ligne de dislocation et le vecteur de Burger.

1.1.4.4 Relaxation de la contrainte via un changement de mode de croissance : transition
2D/3D

De nombreux auteurs et notamment le groupe de Pereira et al. [54] ont observé un chan-

gement de mode de croissance au dela d’une certaine épaisseur comme le montre la figure
La croissance peut étre décrite de la fagon suivante :

- Proche de l'interface : la couche est pseudomorphique (ar = ag) de croissance 2D (zone
A) et la composition en indium est homogene.

- Au dela d'une certaine épaisseur : le matériau InGaN est dit totalement relaxé. Dans cette
région la croissance est de type 3D en surface (zone C) et 'incorporation en indium est
supérieure a celle observée dans la sous-couche inférieure (zone A). Dans cette région le
matériau InGaN peut étre décrit comme un "empilement” de deux sous-couches.

Il existe une région intermédiaire o1 le matériau InGaN est partiellement relaxé, ce chan-

gement d’état de contrainte facilite I'incorporation des atomes d’indium dans l'alliage InGaN

et on observe ainsi une région ou l'état de contrainte et la composition varient.
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FIGURE 1.21 — Synthese des données expérimentales obtenus par Pereira et al. [57)] dans le cas ot 'on se trouve
en dessous ou au-dessus du tracé de I'épaisseur critique CTL(x) donné par le modele de People et Beam [51].

La figure montre une représentation schématique du mode de croissance 2D/3D des
couches InGaN épaisses et riches en indium. Ce type de croissance est celui que nous obser-

vons expérimentalement et qui sera étudié en détail dans le chapitre

InGaN-3D
InGaN=2D

Pseudo-substrat GaN

FIGURE 1.22 — Représentation schématique du mode de croissance 2D/3D.

1.1.4.5 Défauts structuraux typiques des nitrures

a Dislocations

Le manque de substrat en accord de maille pour la croissance des nitrures d’éléments III
induit des défauts structuraux qui sont majoritairement des dislocations traversantes induites
par le désaccord de maille couche/substrat. Dans le cas du GaN, ces dislocations peuvent

présenter trois types d’orientations comme le montre la figure [1.230.
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FIGURE 1.23 — (a) Maille primitive du GaN et orientation des vecteurs de Burgers des trois types de dislocations
traversantes et représentation de la structure cristalline des nitrures (b) parfait, (c) avec une dislocation de type
coin et (d) une dislocation de type vis.

Une dislocation est un défaut de type linéaire correspondant a une discontinuité dans
'organisation de la structure cristalline caractérisée par :

— la direction de sa ligne dont la norme du vecteur unitaire est u,

— un vecteur appelé vecteur de Burger dont la norme b représente 'amplitude de la dé-

formation locale du réseau.

Dans le cas des nitrures d’élément III, il existe 3 types de dislocations appelées :

m type coin (ou type a) : les vecteurs b et u sont perpendiculaires (b = (1120)) (Fig. )

B type vis (ou c) : les vecteurs b et u sont paralleles (b = (0001)) (Fig. )

m type mixte (ou a+c) : comporte une composante vis et coin.

La figure présente la coupe transversale d'un échantillon de GaN déposé sur substrat
SiC. Proche de l'interface, on observe de nombreuses dislocations (due au désaccord paramé-
trique) qui peuvent s’annihiler via des boucles de dislocations ou remonter a la surface de la

couche (dislocations traversantes).

{ ! - t 1 Dislocations
' 1120 traversantes
—-
| GaN
/ 4
f Sk
N A7)

.}( 10
Jﬂ‘_tl"' Boucles de

AU
ST dislocations
b

SiC

FIGURE 1.24 — Image de TEM en section transverse d’une couche de GaN épitaxiée sur substrat de SiC

Les figures et présentent la morphologie de la surface d’une couche de GaN
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élaborée sur un substrat de sapphir sans (Fig. et avec (Fig. reprise de croissance du
GaN.

FIGURE 1.26 — Image MEB présentant les défauts de

surface de type V sur un échantillons de GaN élaboré
FIGURE 1.25 — Image AFM de la surface d'un échantillon gy sapphir

de GaN élaboré sur sapphir

On observe sur la figure des dépressions (points noirs) qui correspondent aux points
d’émergence des dislocations traversantes observées sur la figure Par ailleurs, la forme
de type pyramidale inversée a base hexagonale est directement liée a la structure cristalline
du GaN. Les dislocations observées sur I'image AFM de la figure sont majoritairement
des dislocations de type a (coin). Les dislocations peuvant se déplacer hors de leur plan de
"création” dans le cas de températures de croissance relativement élevées (montée des dislo-

cations).
Mosaicité

La croissance hétéroépitaxiale des films de nitrures d’élément III peut étre modélisée
comme un ensemble de micro-structures colonaires désorientées les unes par rapport aux
autres (figures [1.28| et[1.27) et définies principalement par quatre parametres qui sont :

- l'inclinaison par rapport a ’axe c (tilt),

- la rotation autour de l'axe c (twist),

- la longueur de cohérence verticale,

- la longueur de cohérence latérale.

La diffraction des rayons X permet d’accéder aux valeurs de l'inclinaison (tilt) et de la
rotation (twist) des micro-structures colonaires. Il est ainsi possible d’obtenir une indication
sur le nombre et le type de dislocations de type mixtes (dues au tilt) ou coin (due au twist)

comme on peut le voir en annexe
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1.2

Longueur de
cohérence latérale

/7///////'5/@

FIGURE 1.27 — Représentation des microstructures colo-
naires.

FIGURE 1.28 — Représentation de la mosaicité d'une
couche de nitrure (adapté de [56])).

CELLULES SOLAIRES : PRESENTATION ET ETAT DE L'ART

L’électricité photovoltaique (PV) est obtenue par la transformation directe de la lumiere
du soleil en électricité au moyen des photopiles. Parmi les principaux avantages par rapport
aux autres sources d’énergie on peut citer :

- une maintenance facile et non excessive des modules qui ne présentent pas de dégrada-

tion notable dans le temps,

- des systémes non polluants et sans risques,

- la facilité d’intégration aux habitations,

- la fiabilité et durabilité des modules dans des milieux hostiles.

L’étude du phénomene PV a fait son apparition des le début du siecle dernier mais n’a
vu son application industrielle qu’apres la seconde guerre mondiale sous forme de panneaux
solaires alimentant les premiers satellites. C’est la crise mondiale de l'énergie des années 1970
qui a poussé les chercheurs a s’orienter vers une utilisation de cette énergie pour la production
de I'électricité a usage terrestre. Ceci est d’autant plus avantageux pour une utilisation en sites
isolés ou dans les pays en voie de développement pour lesquels les implications économiques
et sociales peuvent se révéler tres importantes.

Dans le monde, le parc solaire photovoltaique (PV) croit en moyenne de 35% par an depuis
1998. Fin 2012, la capacité totale installée était évaluée a pres de 102156MW, contre 1500MW
en 2000, comme le montre la figure La croissance du marché serait satisfaisante pour
n’importe quel produit conventionnel mais, dans le cas du photovoltaique elle s’avere in-

suffisante par rapport aux objectifs. En effet, le taux de croissance actuel ne permettrait au
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photovoltaique d’occuper une part importante de la demande en énergie mondiale que dans
la deuxieme moitié du siecle, la principale raison de cette faible pénétration étant le prix de
revient encore élevé et les problemes de stockage.

Bien que différentes filieres technologiques se partagent le marché du PV, la figure
montre que c’est toujours le silicium cristallin qui en occupe la plus grosse part répartie
presque équitablement entre le silicium monocristallin et polycristallin.

Néanmoins, dans un souci de réduction des cofits, d’autres filieres, telle que celle des
photopiles en couches minces enregistrent des progres rapides grace a certaines de leurs pro-
priétés intrinseques et plus particulierement :

- la faible quantité de matiere nécessaire (environ cent fois moins que pour le silicium

cristallin) grace a la forte absorption optique de certains matériaux,

- les modules qui peuvent étre fabriqués sur de grandes surfaces unitaires,

- les faibles épaisseurs des couches élaborées avec des vitesses de croissance plus faibles

compatibles avec des processus de fabrication utilisant des températures moins élevées.

autres; 0,2
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FIGURE 1.30 — Répartition du marché
photovoltaique en 2012 par technologies
en GW.

FIGURE 1.29 — Evolution de la capacité mondiale des modules
photovoltaique jusqu’en 2012 (Production de modules en MW).

Un état de 'art des principales filieres pour le photovoltaiques est présenté en détail dans

I’annexe [Al

Dans le cadre de cette these nous nous sommes interessé au matériau InGaN qui présente
un fort potentiel pour la réalisation de cellules solaire depuis une dizaine d’année, notamment
avec la révision de la valeur du gap de I'InN en 2003 par Wu et al [25]. Cet alliage se caractérise
par un gap direct pouvant varier de 0,77eV (gap de I'InN) a 3,4eV (gap du GaN) couvrant,

ainsi la totalité du spectre solaire, comme on peut le constater sur la figure
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FIGURE 1.31 — Variation du gap de 'alliage Iny_,GayN dans la gamme du spectre solaire [57].

Dans la suite, nous allons présenter les potentialités de 1'alliage InGaN pour les cellules
multijonctions, les cellules tandem a hétérojonction ainsi que 'état de 'art de la filiere InGaN

simple jonction.
Interét de I'InGaN pour les cellules multijonctions

Le tableau regroupe les valeurs théoriques des rendements de conversion obtenus
dans le cas de structures multijonctions comportant entre 1 et 7 sous-cellules a base d'InGaN
sous un spectre AM1.5. On pourrait ainsi obtenir un rendement de 33,68% pour une cellule
simple jonction dont la couche active posséderait un gap égal a 1,34eV et, un rendement de
51,58% pour une triple-jonction possédant des gaps de 0,94; 1,37 et 1,90eV. Pour une cellule

comportant 7 jonctions, le rendement maximum pourrait atteindre 60.78%.

TABLE 1.9 — Résultats de simulation pour des cellules multi-jonctions possédant entre 1 et 7 sous cellules sous
un spectre AM1.5 [58].

Sous un spectre AM1.5
E g1 E g2 E <3 E g4 E g5 E g6 E g7 E <8 Rendement[%]

1,34 33,68
0,94 1,60 45,71
094 1,37 1,90 51,58
0,71 1,11 1,49 2,00 55,31
0,70 1,01 1,33 1,67 2,14 57,61
0,69 0,96 1,20 1,47 1,79 2,24 59,41
0,69 093 1,14 1,37 1,60 1,90 2,33 60,78

La figure présente le diagramme de bande théorique d"une structure a base d’InGaN
comportant 10 sous-cellules. On observe que le bas de la bande de conduction de la cellule

n se trouve au méme niveau énergétique que le haut de la bande de valence de la cellule
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n — 1, formant ainsi une jonction tunnel. La figure montre qu’a partir de 5 jonctions, le

rendement de conversion théorique de cette structure est situé autour 50%. La différence entre
ces valeurs et celles données dans le tableau [1.9| peuvent étre expliquées par la valeur du gap
de chaque sous-cellule constituant la structure mais aussi par le type de jonction entre les

différentes sous-cellules.
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FIGURE 1.32 — Diagramme de bande d'une structure Number of sub-cells

10 jonctions a base d’InGaN [59] FIGURE 1.33 — Rendement et propriétés électriques
de structure InGaN en fonction du nombre de sous-
cellules [59]

1.2.2 Intérét de I'InGaN pour les cellules tandem (hétérojonction)

Kurtz et al. [60] ont démontré qu’une cellule solaire tandem P — Ings5GagsN/N —
Ing5GagsN/P — Si/N — Si dont les matériaux ont des gaps respectifs de 1,1 et 1,75eV peut
atteindre un rendement théorique de 39%. Par ailleurs, cette structure avec environ 50% d’in-
dium bénéficie d'un alignement de bandes avantageux comme 1’ont montré les travaux de
Hsu et al [61] présentés sur la figure Dans ce cas, le bas de la bande de conduction de
I'InGaN se trouve a la méme énergie que le haut de la bande de valence du silicium formant
ainsi une jonction ohmique de faible résistance. Il est ainsi possible d’atteindre en théorie 31%
de rendement pour un gap d'InGaN de 1,65eV et une épaisseur de silicium de 20um, comme
on peut le voir sur la figure. [61]. Récemment, Gazai et al. [62] ont rapporté un rendement

de 9,74% pour une cellule a hétérojonction AlgpglnosGaggaN/ Si.
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FIGURE 1.34 — Diagramme d’énergie montrant les
bandes de valence et de conduction de I'InGaN en fonc-
tion de la concentration de gallium. Les traits poin-
tillés représentent les bandes de valence et de conduc-
tion du silicium
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FIGURE 1.35 — Calcul de rendement d’une cellule so-
laire haute qualité InGaN/Si a deux jonctions en fonc-
tion du gap de I'InGaN. les différentes courbes repré-
sentent les rendements en fonction de I'épaisseur du

silicium

Etat de 1’art des cellules solaires a base d’'InGaN

Les cellules solaires a base d’'InGaN ont suscité de nombreuses études dont les résultats le

plus remarquables sont présentés ci-apres.

Cellules hétérojonction pin

En 2007, Jani et al. [63] ont élaboré une cellule PV dont les caractéristiques sont une tension

en circuit ouvert (V,,) de 2,4V, une densité de courant de court-circuit (Js.) de 3,7mA/cm? et

un facteur de remplissage (FF) de 0,78. Ces valeurs ont été obtenues pour un spectre solaire

amplifié dans la gamme UV dont la puissance incidente n’a pas été précisée. Le schéma de

la structure est presenté sur la figure et la caractéristique courant-tension asssociée sur la

figure
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p-GaN; 100nm; 5x10 eni®

i-iInGaN; 200nm

n-GaN; >200nm; 5%10'%m>

u-GaN Buffer

S

FIGURE 1.36 — Schéma de la cellule solaire pin en
double hétérojonction proposée par Jani et al.
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FIGURE 1.37 — Caractéristique courant-tension obte-
nue par Jani et al. montrant un rendement de
6,93% avec un Vyo de 2,4V, un Je de 3,7mA/cm?
et un FF de 0,78.
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En 2008, Neufeld et al. [64] ont également rapporté des résultats intéressants avec un
V., de 1,81V, un J. de 4,2mA/cm? et un FF de 0,753, donnant une puissance maximum
de 5,7mW/cm? (rendement de 4,4%) sous un spectre AMo. Le schéma de la structure et la

caractéristique I (V') associée sont donnés respectivement sur les figures et

N a0 F—F
- = r | 1% i
150 nm §| GaN:Mg; p=5e17 cm™ § [V ————— £
{ E -3.0 -_J 1e %
200 nm { i-lnGaN "g :2:0 Z Grid 5196365::‘9‘ s ) _%-
| — i F
GaN:Si: n=2e18 cm"® ™ i
oo L N n L " L s P 0
" Voltage (V)
Sapphire Substrate oo o
FIGURE 1.39 — Caractéristique courant-tension d’une

cellule solaire pin a base d'InGaN/GaN obtenue par
FIGURE 1.38 — Schéma de la cellule solaire pin en Neufeld et al. [64] sous un spectre AMo pour diffé-
double hétérojonction proposée par Neufeld et al. [64] rentes configurations de contacts.

En 2012, Tran et al. [65] ont étudié une cellule photovoltaique composée d"une couche ac-
tive de 300nm d’Ing4GageN (Fig. dont le rendement de conversion atteint 7%. Bien que
cette valeur soit la plus elevée a ce jour, elle reste faible en comparaison des résultats obtenus
pour d’autres filieres PV en couches minces. La différence entre la valeur du rendement théo-
rique (dans ce cas 26%) et expérimental est principalement expliquée par une grande variation
de la composition en indium responsable de 1’allure multi-pic du spectre de PL de la figure
Ce comportement est causé par le phénomene de séparation de phase qui se produit

systématiquement dans le cas de couches InGaN "épaisses" et riches en indium.
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FIGURE 1.40 — Schéma de la cellule solaire pin a hété- g oo 41 — Spectres de PL en fonction de longueur
rojonction n — Ing4GageN/ p — Si proposée par Tran 0. 1,

et al. [65].

Cellules homojonction pin

En 2009, Zeng et al. [66] ont proposés des cellules solaires pin uniquement a base d'InGaN

dans le but d’augmenter le taux d’incorporation en indium et I'épaisseur des couches mais
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aussi de résoudre le probleme de la formation d'un contact ohmique entre le métal et le

GaN de type P. Les figures et présentent la structure de cette cellule solaire et les

caractéristiques électriques associées.
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, L FIGURE 1.43 — Caractéristiques | —V et P —V de
FIGURE 1.42 — Schéma de la cellule solaire pin a double = 10 c1c DU N 4 base d'InGaN avec d ifférents

hétérojonction proposce par Zeng et al. [66] configuration de contact semi-transparent.

Par ailleurs, Cai et al. ont étudié les caractéristiques courant-tension de cellules a ho-
mojonction P-InGaN/i-InGaN/N-InGaN en fonction du pourcentage d’indium (0,02<x<0,15).
Les meilleures performances sont atteintes pour les cellules possédant le moins d’indium, soit
1 = 5,14% pour un incorporation de 4% d’indium, la qualité cristalline du matériau InGaN
"épais" étant toujours au coeur du probleme. Les figures et présentent la structure de

cette cellule solaire et les caractéristiques électriques associées.

Ni/Au
—| Ni/Au (5 nm/5nm) . )
20nm p-GaN In,Ga;_N o J .
50nm p-InGaN o| 002, i H
—e—x=0.12 s h
£ 1Jl=A—x015]: I T ]
150nm i-InGaN b= ] =
e - . A . =
2 . ]
200nm n-InGaN TilAl/Au g
g
2um n-GaN
LT-GaN voltage, V
7 ////////////////V L
/ sapphire substrate FIGURE 1.45 — Caractéristiques | — V de la cellule so-
T, A laire P-i-N a base d’InGaN en fonction compositions
“ d'indium.

FIGURE 1.44 — Schéma de la cellule solaire pin propo-
sée par Cai et al.
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En 2013, Islam et al. [21] ont élaboré une structure homo-jonction Ing16GaggaN de type
nt — p sur 0,65um de GaN. Sous (AM 1.5), ces auteurs obtiennent une tension en circuit
ouvert de 1,4V et une densité de courant de court-circuit de 0,25mA /cm?2. Pour améliorer
les performances et augmenter les photons solaires capturés, le dispositif est ensuite fabriqué
sur un substrat de GaN épais avec une incorporation en indium de 25%. Les caractéristiques
de cette cellule solaire élaborée par MOVPE présentent une tension en circuit ouvert de 1,5V
et une densité de courant a court-circuit de 0,5mA/cm? d’oit un rendement de conversion
treés faible 7 < 1%. Les figures et présentent la structure de cette cellule solaire et les

caractéristiques électriques associées.
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2 |
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FIGURE 1.46 — Schéma de la cellule solaire pin ho- AM 1.5 (100 mW/em?) .
mojonction proposée par Islam et al. [21] 6 4 2 0 2 4 6

Voltage / V

FIGURE 1.47 — Caractéristiques | — V de la structure compre-

nant une couche active a) Ingp5Gag 7N et b) Ing16Gag gaN.

Le tableau synthétise les données de la littérature concernant les cellules solaires a

base d'InGaN. Pour chaque type de structure nous avons reporté non seulement les carac-

téristiques électriques mais aussi les propriétés morphologiques, structurales et optiques. La

principale limitation a 1’amélioration du rendement réside dans la difficulté d’obtenir des

couches InGaN contraintes "épaisses” et riches en indium comme 1'on montré les études réa-

lisées sur toute la gamme de composition en indium par El-masry et al. [68], Pantha et al. [69]]

et Ploch et al. [70] dans le cas des couches InGaN élaborées par MOVPE et par Singh et al.
[39] et Tabata et al. [[71] dans le cas des couches InGaN élaborées par MBE.
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TABLE 1.10 — Etat de l'art de cellule solaire d base d’InGaN sur substrat GaN/Al,Os.

Epaisseur In% Rendement Remarques Ref.
Structures pin hétérojonctions a base d'InGaN
60nm (AM1.5) 12% 1,57% -transmission et reflection Matioli 2011 [72]
1,16% -couches de p-GaN élaborées sous différentes T
-influence du RMS sur 1’absorption
90nm 11% 1,41% -croissance MBE Lang 2011 [73]

-caractérisations vs épaisseur de p-GalN
-InGaN complétement contraint (HR-XRD)
-surface 2D (AFM)

200nm (AMo) 12% 4,6% -InGaN contraint (HR-XRD) Neufeld 2008 [64]
5,7% -un seul pic d'InGaN a 412nm (PL)
150nm (AMz1.5) 10% -InGaN contraint (HR-XRD) Zheng 2008 [74]
-aucune séparation de phase (PL)
200nm 4% -séparation de phase (PL) Jani 2007 [75]
5% -grande résistance de contact (I-V)

-bonne qualité crystalline (HR-XRD)

Structures pin homojonctions a base d'InGaN

InGaN homo (AM1.5) 16% < 1% Voe = 1,4V et Jsc = 0,25mA.cm 2 Islam 2013 [21]
25% Voe = 1,5V et Jsc = 0,5mA.cm™>
InGaN homo (AM1.5) 17% Voc =1,47V et J5c =0, 26mA.cm™2 Jampana 2010 [[76]
200nm 4% 5,14% -séparation de phase (PL) Cai 2009 [67]]
5% -grande résistance de contact (I-V)
-bonne qualité crystalline (HR-XRD)
50/150/200 (nm) 2% -FWHM augmente avec I'indium (HR-XRD) Cai 2009 [[77]
5% -Voe = 2,5V diminue avec le taux d'indium
12%
80/300/800 (nm) < 0,3% -Voe = 2,5V et FF = 61% (MBE) Chen 2008 [78]
InGaN homo 18% -Voe = 0,43V, FF = 0,57 et Joc = 0,04mA.cm—2 Yang 2007 [79]

Cellules InGaN/GaN MQWs

Dans l'optique d’augmenter 1'épaisseur des couches d'InGaN et 'incorporation d’indium
des multi-puits quantiques (MQW pour Multiple Quantum Wells) InGaN/GaN ont été déve-
loppés en tant que couche active [80-83]. Ces MQWs sont généralement déposés entre deux
couches de GaN de type P et N. Le principal avantage de ce type de structure réside dans
une amélioration de la qualité cristalline du matériau InGaN puisque ce dernier est contraint,
n’étant déposé que sur de faibles épaisseurs et bien en dessous de l'épaisseur critique de
relaxation des contraintes. Le tableau synthétise les caractéristiques des cellules InGaN
a multi-puits-quantiques. A ce jour, le meilleur rendement de conversion de 2,95% est bien
inférieur aux données théoriques annoncant 35% [84]. Les recombinaisons radiatives et la
réabsorption des photons dans les structures MQWs favorise le choix des couches simple
d'InGaN épaisses pour les applications photovoltaiques. La structure développée par Dahal

et al. [83] ainsi, que les rendements de conversion expérimentaux associés sont présentés sur

les figures et
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FIGURE 1.48 — Schéma de la cellule solaire pin MQWs
avec 12 périodes InGaN (3nm)/GaN (17nm) propo-

sée par Dahal et al. [83]]
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FIGURE 1.49 — Rendements de conversion, 1, en fonc-

tion de la concentration solaire, C.

TABLE 1.11 — Etat de l'art des cellules solaires i base de multipuits quantiques (MQWs) d'InGaN élaborées sur
substrat GaN/Al,Os par la technique MOVPE.

Structures In% Remarques Ref.
10 InGaN(2, 2nm) -puits GaN élaborés a basse température Hu 2012
/GaN-cap(1,5 — 3nm) -barriere GaN élaborés a haute température
/GaN-barrier(4,5 — 3nm) -longueur de pic se déplace vers le rouge de 507 a 527nm
Vs de I'épaisseure du puit de GaN (1,5;2;3nm).
10 InGaN(2, 5nm)/GaN(14, 5nm) - 11 = 2,13% pour 1 soleil et 2,23% pour 150 soleils Yang 2011 [86]
11 InGaN(3nm)/GaN(16nm) 35% -1 =2,95% pour 1 soleils et 3,03% pour 30 soleils Dahal 2010
8 InGaN(3nm)/GaN(8nm) 30% -FWHM augmente pour des composition en indium de Dahal 2009
0,2 < x < 0,5 (w-scanXRD)
40%  -caractéristiques de la structure a base de Ing4GageN
sont inférieurs a celles de Ing3Gag7N (I-V)
5 GaN(7nm)/InGaN(3nm) rendement a 340°C : Jeng 2009 [82]
20% -y =0,79% — 1,06% (476nm)
28% - =0,65% — 1,02% (534nm)

CONCLUSION DU CHAPITRE

Dans ce premier chapitre, nous avons présenté les principales propriétés des nitrures d’élé-

ment IIT et plus particulierement de 1'InGaN. Nous avons aussi abordé la problématique de

la croissance hétéro-épitaxiale de ce matériau qui présente des défauts préjudiciables a la

réalisation des cellules solaires au-dela d’une certaine épaisseur et composition en indium.

L'état de I’art des cellules PV a base d'InGaN montre que ce matériau posseéde des atouts non

négligeables, pour la réalisation de cellules solaires haut rendement.
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CHAPITRE 2. METHODE EXPERIMENTALE : CATHODOLUMINESCENCE

E chapitre est dédié a la technique de caractérisation de base de cette thése, a savoir le

systeme de cathodoluminescence couplé a la microscopie électronique a balayage. L'uti-

lisation combinée de ces deux méthodes d’analyse permet d’obtenir une corrélation jusqu’a
I’échelle micrométrique entre les propriétés structurales et optiques des couches minces.

La premiere partie du chapitre concerne le principe de l'interaction électrons-matiere dont
ces deux techniques sont issues. Dans la suite, nous présentons plus particulierement 'ap-
pareillage de CL ainsi que les divers modeles permettant de simuler les spectres de CL dont
l'intensité peut varier en fonctions de divers parametres expérimentaux tels que la valeur de la
tension d’accélération ou de l'intensité du faisceau électronique. La derniére partie de ce cha-
pitre est consacrée aux conditions expérimentales typiques que nous utilisons pour 1’analyse

de nos matériaux nitrures.
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MICROSCOPE E,JLECTRONIQUE A BALAYAGE

Principe de l'interaction électron-matiere

Les microscopes a balayage utilisent un faisceau d’électrons tres fin qui balaie point par
point la surface d’un échantillon. Sous I'impact de ce faisceau primaire, il y a émission de
plusieurs rayonnements et particules qui pourront étre analysés par des détecteurs adéquats.
La figure présente les principaux rayonnements et particules issus de cette interaction
électron-matiere. Par ailleurs, on observe qu'un certain volume est balayé lors de l'interaction
(Fig. [2.2). En réalité, un électron ne transmet pas son énergie de maniére constante selon
Iénergie qu’il posséde initialement. La trajectoire d"un électron peut donc étre décrite comme
une succession de libres parcours rectilignes formant des angles de diffusion dépendant des
interactions de cet électron avec la matiere. La loi de Bethe, que nous verront en détail dans
le paragraphe permet d’établir le chemin moyen parcouru entre chaque interaction en
fonction de la probabilité pour qu'un type d’interaction se produise et I'énergie initiale de
I"électron. Cette loi permet d’obtenir un volume d’interaction des électrons dans le matériau

appelé "poire d’interaction".

Faisceau d'électrons incident

Electrons .
rétrodiffusés

Rayons X

Electrons
rétrodiffusés

Electrons
secondaires

Electrons

Auger
Surface

d'interaction

Chaleur

Electrons secondaires
n
P -~
El ehped Rayons X caractéristiques
diffractés

Electrons rétrodiffuses

Bremsstrahlung
Fluorescence secondaire

FIGURE 2.1 — Représentation des signaux émis
lors de l'interaction du faisceau électronique avec

Véchantillon. FIGURE 2.2 — Représentation schématique de la taille

de la poire d’interaction en fonction du type de signal
généreé.
La quantification des rayonnements et particules produits lors de 'interaction des électrons

primaires avec un échantillon permet d’accéder a de nombreuses informations sur le matériau

analysé comme nous allons le voir dans la suite.
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O Electrons secondaires (SE2 pour Secondary Electron) :
Les électrons secondaires sont des électrons peu liés de la bande de conduction qui sont
éjectés lors du choc des électrons primaires issus du faisceau électronique avec les atomes
du matériau (Fig. [2.3). Un électron primaire va générer un ou plusieurs électrons secondaires
de faible énergie (environ 50eV cf. Fig. d’ott une profondeur moyenne d’échappement
de I'ordre de 5nm (Fig. [2.2). Les SE2 sont donc principalement issus des couches proches de
la surface de l'échantillon c’est a dire d'une zone ou la topographie du matériau varie. La
quantification de la quantité d’électrons secondaire éjectés permet ainsi d’obtenir une image

de la morphologie de surface de I'échantillon.

Pic
élastique

Electrons inélastiques x
= = H o SE2 lectrons
falsceau InCIdent seE<l;onldalres Electrons
vrais rétrodiffusés

(e- primaire)

Electrons Auger

Pertes
\ d'e nirgie

Energie relative E.fEn

]
w
m
N
Nombre d'électrons

FIGURE 2.3 — Représentation schématique de la géné- 23

ration des SE2

1

FIGURE 2.4 — Energie relative des électrons produits
dans un MEB
O Electrons rétrodiffusés (EBS pour Electron Back Scattered) :
Les électrons rétrodiffusés sont issus de l'interaction élastique du faisceau d’électron primaire
avec les noyaux des atomes du matériau analysé comme le montre la figure L’énergie
de ces électrons est relativement importante (environ 30keV) et ils sont donc émis de régions
profondes de I’échantillon. Par ailleurs, ce type d’électrons est sensible au numéro atomique
des atomes (les atomes lourds émettent plus d’électrons que les atomes légers) permettant
ainsi une cartographie de composition ou de phase de I"échantillon.
U Rayons X :
Lorsque le rayonnement incident posséde une énergie relativement importante, le choc des
électrons primaires avec les atomes de ’échantillon provoque l'ejection dun électron d’une
couche profonde. Lors du retour a l'état fondamental (désexcitation), un électron d"une couche
périphérique vient combler le "trou" (lacune) créé par 1'électron éjecté en perdant une quantité
d’énergie sous forme de photons X (rayon X) (Fig. [2.6). L'analyse de ces rayons X permet

d’obtenir des informations sur la nature chimique de I’échantillon.
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O Electrons Auger :
Lors de la désexcitation précedemment décrite, 1’électron périphérique peut aussi transférer
I'énergie qu’il a perdue a un autre électron périphérique de I'atome (donc peu énergétique)
qui peut étre a son tour éjecté; c’est I'émission Auger (Fig. [2.7). Dans ce cas le photon-X émis
est recapturé par l’atome lui méme. L’analyse Auger permet d’obtenir des informations sur la

nature chimique de 1’échantillon ainsi que sur le type de liaison chimique.

faisceau e- rétrodiffusé _
incident ° I\{\l\r’rayonsx e-Huger

FIGURE 2.5 — Représentation ; .

P o p FIGURE 2.7 — Représentation
schématique du mécanisme de gé- schématique du mécanisme de gé
nération des électrons rétrodiffu-  FIGURE 2.6 — Représentation  >10i8 M2 C ) IEHATe £ 8
565 schématique de la génération des ger.

rayons X

2.1.2 Dispositif expérimental

La figure [2.8 présente une photographie du microscope électronique de balayage (MEB)
de modele ZEISS Supra-TM 55 VP couplé au détecteur de cathodoluminescence (CL) de notre

laboratoire.

FIGURE 2.8 — Microscope électronique a balayage ZEISS Supra-TM 55 VP avec colonne GEMINI couplé au
détecteur de cathodoluminescence.
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2.1.2.1

Les principaux composant d'un MEB sont la colonne électronique et la chambre du micro-

scope :
Colonne électronique

La colonne "Gemini" de notre microscope est présentée sur la figure Les principaux
éléments qui la compose sont les suivants :

0J Canon a effet de champ :
L'utilisation de sources dites a «Canon a émission de champ» (Field Emission Gun) permet, par
rapport aux sources thermoionique (Voir annexe|[B.1), d’améliorer la brillance d"un facteur cent
a mille. Elles procedent par extraction directe ou amplification de 1’extraction des électrons par
I'application d"un champ électrique trés intense sur la pointe qui diminue le travail de sortie
des électrons. La différence de potentiel Ej entre la cathode et I'anode représente 1'énergie du
faisceau (tension d’accélération), et peut varier de quelques centaines d’eV (avec un effet de
champ) a 25keV. Il existe deux types de canons a émission de champ :

— L’émission a champ froid (CFE pour Cold Field Emission), ot1 la pointe reste a tempéra-

ture ambiante.
— L’émission de champ assistée thermiquement (TFE pour Thermal Field Emission), ou la

pointe est portée a une température de 1800°K.

Suppressor
Electromagnetic Virtual
aperture changer source
Field lens Cathode
W/ r0) ;
Incident
Annular SE detector Beam
Beam booster I .
First anode
Magnetic lens (Extractor) / \
Scan coils ' ‘ \'| \
Electrostatic lens |
_ Second anode ! \
Specimen - | \

Electron beam Electron trajectories

FIGURE 2.9 — Schéma de la colonne GEMINI de notre EICURE 210 — Schéma de la source d"elec‘tr"o/n dite
MEB émission de champ par effet Schottky” utilisé dans

notre MEB
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Nous utilisons ce deuxiéme type de canon appelé aussi canon a "émission de champ par
effet Schottky (ECS)" (Fig. qui présente I’avantage de combiner la brillance élevée et une
faible énergie de propagation caractéristiques de I'émission a champ froid avec la stabilité
élevée et le faible bruit de faisceau caractéristiques de 1’émission thermoionique. L'autre avan-
tage de ce type de source consiste en un courant d’émission 50 fois plus important réduisant
ainsi drastiquement la sensibilité aux vibrations de 1’environnement. Le tableau de I'an-
nexe présente des informations détaillées sur les différentes sources d’électrons ainsi que
la comparaison de leurs performances.

U Les lentilles de focalisation magnétique :

Le faisceau d’électrons, qui a généralement une énergie allant de 0,1keV a 25keV, est
focalisé par des lentilles électromagnétiques sur I’échantillon. La taille du spot varie de 0,4nm
a bnm de diametre en fonction de la valeur de la tension d’accélération. Dans la lentille finale
le faisceau est ensuite dévié selon les axes x et y par des paires de bobines de balayage ou
des paires de plaques déflectrices lui permettant de balayer de facon matricielle une zone

rectangulaire de la surface de 1’échantillon.
La chambre du microscope :

La chambre, maintenue sous un vide de 1’ordre de 10~ ®mbar, contient le porte échantillon

et différents détecteurs comme le montre la figure [2.11}

In-lens SE detector (HV mode)
SE1 electron detection

New enhanced w
VPSE detector |
for VP mode \

Magnetic lens

% Electrostatic lens
o~ AN

Bes

i BSE detector
RREClEl (optional) for HV
Everhart-Thornley detector and VP mode
SE imaging in HV mode

FIGURE 2.11 — a) configuration des détecteurs dans le systéme sous pression variable SUPRA VP avec, 1)
détecteur In-lens SE pour SE1 dans le mode vide poussée, 2) détecteur VPSE de SE en mode pression variable,3)
détecteur Everhart-Thornley pour l'imagerie SE en mode pression variable, et 4) détecteur de BSE (optionnel)
pour l'imagerie dans le vide poussée et la pression variable. b) Chambre de Microscope 55VP SUPRA™ vue de
Uintérieur.
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Notre microscope posséde un détecteur d’électrons secondaires de type Everhart-Thornley

qui associe un scintillateur et un photomultiplicateur. Son schéma de principe est donné sur

la figure[2.12]

- dépét mince Al 4
\objectif, scintillateur photocathode

électrons que de
retrod:ffuses umrere photomultiplicateur

age de Famu‘ty

R
HT (10 000V) dynodes
V (-50 a +250V)

echannh‘cﬂ
FIGURE 2.12 — Schéma de principe du détecteur d’Everhart-Thornley

En polarisant la cage de Faraday a 250V, il est possible de collecter I'ensemble des élec-
trons secondaires, méme ceux émis par des zones qui ne sont pas en vue directe du détecteur.

UJ Le mode pression variable (VP)

Une des particularités de notre systeme est la possibilité de maintenir la chambre sous

pression variable grace a quatre régions de régulation de pression (Fig. [2.13).

IGP Incident electron beam

= fj BSE detector
- —|_ VPSE detector

M —— In-lens detector 4 \ /
[ \ ,—I . BSE's

Spenman chamher
p=2-133 Pa

Gas inlet

9 .~ Gas

¥ molecules
= d 3 ‘@
CME Specimen
FIGURE 2.13 — Schéma du systeme SUPRA™ 55 FIGURE 2.14 — Schéma du processus d’interaction
VP montrant la répartition de pression dans le MEB. dans le systeme SUPRA™ sous pression variable.

En mode VP, la collision des électrons secondaires avec des molécules de gaz produit des
ions positifs a proximité de la surface de l'échantillon qui vont neutraliser les électrons en

exces sur la surface de I'échantillon (Fig. [2.14). Ce mode permet donc de caractériser des
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échantillons semiconducteurs a trés grand gap (trés peu conducteurs) c’est a dire des maté-

riaux ot les charges sont difficilement évacuées.
2.1.3 Etude morphologique (SE2)

Le MEB permet d’obtenir une image haute résolution de la morphologie de surface d'un
échantillon grace aux SE2 issus du bombardement du matériau par les électrons primaires
d’un faisceau électronique et dont la profondeur d’échappement est d’environ 5nm. Ces SE2
sont détectés via le détecteur Everhart-Thorney et convertis en un signal électrique.

Ce processus est réalisé en plusieurs point de 1’échantillon par un balayage sur une zone
de mesure en (x,y) donnée par l'utilisateur. L’analyse de la quantité de SE2 en chaque point

permet de reconstruire une image de la morphologie de surface dont un exemple est donné

sur la figure [2.15p. L'interprétation du contraste de couleur noir/blanc est présenté sur la

figure[2.15p.

b)

Profil de I’ échantillon

Zone d’ émission

{
des secondaires /

Signal e secondaires | 4|~

FIGURE 2.15 — a) Image MEB d’une couche GaN épitaxiée sélectivement sur substrat SiC et b) Processus de
balayage et origine du contraste noir/blanc de I'image SE2 précédente.

L'intensité du signal de SE2 varie fortement avec 1’angle d’incidence du faisceau : elle
est maximale en incidence rasante et minimale en incidence normale (Fig. [.15b). Ainsi, les
hexagones de couleur claire observés sur la figure correspondent a des zones dont la
topographie est plus importante que la matrice (couleur sombre). Par ailleurs, pour obtenir
une image de haute qualité de la morphologie de surface il est nécessaire de prendre en
compte les parametres suivants :

@ la distance de travail (WD pour working distance) :

La distance de travail correspond a la distance entre la lentille finale et la surface de 1’échan-
tillon (Fig. [2.16). De plus, 1’échantillon peut étre placé pres de cette lentille pour améliorer

la résolution latérale ou au contraire plus loin pour augmenter la profondeur de champ (cas
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des échantillons a fort relief). Cependant, en augmentant la distance de travail, on augmente
les abérrations sphériques. Pour 'imagerie des nitrures III-N nous travaillons typiquement
avec une distance de travail de 'ordre de 2,5 — 6mm. Cette valeur relativement faible, nous
permet d’utiliser des tensions d’accélération du faisceau électronique peu élevées afin d’éviter

I'accumulation des charges a la surface de nos matériaux grand gap.

condenser
APEITIIE

i A

FIGURE 2.16 — Effet de la distance du travail sur la résolution latérale et la profondeur de champ dans le cas d’une
(a) faible valeur de WD et (b) valeur de WD plus importante.

@ Astigmatisme :
Destiné a parfaire la symétrie du faisceau, le stigmateur est constitué d’un ensemble de petites
bobines disposées en étoile et incorporées dans le systeme objectif. Ce stigmateur permet a
I'opérateur de corriger au mieux l'astigmatisme du faisceau en appliquant un petit champ

électromagnétique anisotrope de compensation.

Images MEB astigmates astigmatisme corrigé

FIGURE 2.17 — Exemple d’images avant et apres correction d’astigmatisme

@ tension d’accélération :
Dans notre microscope, la tension du faisceau électronique peut varier entre 0,1 et 25keV.
Dans l'absolu, plus la tension est élevée meilleure est la résolution. En effet, 'augmentation

de la tension d’accélération améliore la brillance du canon ce qui permet de réduire fortement
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le diametre du faisceau incident. Par contre, l'utilisation d"une énergie des électrons élevée ac-
croit leur profondeur de pénétration et la diffusion latérale dans 1’échantillon, ce qui augmente
le volume des zones d’émission et réduit la proportion d’électrons secondaires émergents.
Nous travaillons typiquement avec une tension de 'ordre de 1 a 3keV, ce qui permet de
former un faisceau brillant de faible diametre (12nm) tout en maintenant un taux d’émission

d’électrons secondaires suffisant (Fig. [2.18).

r—

1.0kV 5.4mm x100k SE(U)

mm x100k SE(U)

FIGURE 2.18 — Effet de la tension d’accélération sur la qualité de I'image de nanotubes de carbones (a) Vacc =
30keV et (b) Vacc = 1keV.

@ Courant et taille de sonde :
Le diametre du faisceau arrivant sur 1’échantillon agit directement sur la résolution spatiale
de I'image. Elle augmente avec l'intensité du faisceau incident et modifie le "confort" d’obser-
vation a vitesse de balayage et grandissement donnés (rapport «signal/bruit»). En effet, plus
le courant est important, moins I'image est bruitée au détriment de la résolution.

@ Conditions de balayage :
La vitesse de balayage est choisie en fonction du grandissement et du rapport "signal /bruit"
observé expérimentalement. En effet, plus I'image est "bruitée", plus il faudra accumuler des
signaux en chaque pixel de I'image. Néanmoins, pour nos matériaux a grand gap, il est néces-
saire de faire un compromis puisqu’un balayage lent engendre une augmentation des charges

accumulées en surface.

2.2 CATHODOLUMINESCENCE

2.2.1 Principe

La cathodoluminescence (CL) est la génération de photons suite au bombardement d'un

échantillon par un faisceau d’électron, dans notre cas issu du canon a électron d"un microscope
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électronique a balayage (Fig. [2.1). Les mécanismes conduisant a cette émission de lumiere
peuvent étre regroupés selon trois étapes principales (Fig. :

- Absorption : lorsque le matériau est soumis au bombardement du faisceau électronique,
un électron de la bande de valence (BV) va avoir assez d’énergie pour passer dans la
bande de conduction (BC) en laissant un trou derriére lui. Lors de cette étape il y a
création de paires electron-trou.

- Transfert : I'électron diffuse dans la BC ou vers un niveau d’énergie dans le gap.

- Emission de lumiére et relaxation vers un niveau fondamental : 1’électron se recombine
avec un trou en générant un photon (lumiere) dont la longueur d’onde est caractéris-
tique du matériau. Ce processus peut aussi révéler la présence de défauts ou impurétés

introduisant des niveaux d’énergie dans la bande interdite.

(a)j ......... diffuse . (b)e_ CB

from SEM r\f\f\f
. 7 hv

M.

FIGURE 2.19 — Représentation d'une émission stimulée : (a) I'électron incident favorise le passage d’un électron
de la bande de valence (BV) a la bande de conduction (BC), laissant un trou dans la BV. (b) Apres diffusion,
I'électron se recombine avec un trou et génere un photon.

La luminescence issue des recombinaisons electron-trou (Fig. peut étre classifiée en
deux types :
- (a) intrinseque : la luminescence est due au réseau cristallin lui-méme et concerne les
recombinaisons bande a bande des électrons et des trous.
Dans ce cas, la recombinaison electron-trou produit de la lumiere sous la forme de photons

dont I’énergie est approximativement égale a la bande interdite du semi-conducteur, soit :

ENBE =hv = EC — EV (2.1)

avec EngE gap d’émission optique (NBE pour Near Band Edge) [eV]
h constante de Planck [eV s]
v fréquence de la longueur d’onde de la lumiere émise
Ec et Ey énergies de bandes de conduction et de valence [eV]
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- (b) extrinseque : la luminescence est produite via des défauts dans le réseau qui peuvent
étre des transitions a travers des pieges ou des impuretés présents dans la bande inter-

dite (par exemple les donneurs, accepteurs, exitons liés et paires donneur-accepteur).

S i - E, état excité

Bl T

Ev

FIGURE 2.20 — Représentation schématique des différents types de transitions pouvant générer des photons. Les
sigles : Ec, E,, Ep, E4 et Ep représentent respectivement les énergies des niveaux des bandes de conductions,
de valence, des excitons, des accepteutrs et des donneurs. Avec : transition 1 : I'électron perd de I'énergie dans la
bande de conduction en émettant des phonons ; transition 2 : recombinaison directe entre I'électron de la bande de
conduction et le trou de la bande de valence suivie d'une émission de photons d’'énergie hv = Eq ; transition 3 :
transition liée aux excitons libres ou excitons liés aux impuretés ; transitions 4,5 et 6 : transitions impliquant des
états localisés dus aux impuretés de type donneurs ou accepteurs ; transition 7 : processus représentant I’excitation
et la désexcitation radiative des impuretés avec des couches internes incompletes.

2.2.2 Intérét de la technique

Les spectrometres de CL sont typiquement combinés a des microscopes électroniques a
balayage (MEB) qui possede une capacité de balayage fin et une grande résolution spatiale
permettant I’analyse d’objet jusqu’a ’échelle nanomeétrique. Par ailleurs, cette technique pré-
sente l'intérét de pouvoir obtenir une information résolue en profondeur via une augmenta-
tion de la valeur de la tension d’accélération. En effet, lorsque 1’énergie du faisceau d’électron
augmente, le rayon d’interaction augmente et des paires électron-trou supplémentaires sont
crées dans le film. La CL peut étre considéré comme une technique de microcaractérisation
non destructive malgré I'impact du faisceau électronique sur la génération de défauts dans le
matériau. Les énergies du faisceau d’électrons utilisées pour les mesures CL sont celles qui

sont déja disponibles dans le MEB dont la gamme varie de 0,1 a 25keV.
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2.2.3 Les différents modes d’acquisition spectrale

Les modes d’utilisation de la CL peuvent étre classés en deux catégories :

- Mesure spectroscopique : la cathodoluminescence permet d’obtenir des spectres de CL
qui sont essentiellement des représentations de l'intensité de luminescence en fonction
de la longueur d’onde (ou de 1’énergie).

- Mesure microscopique : les signaux de CL peuvent étre cartographiées sur une surface
donnée par balayage du faisceau dans un mode de trame, la collecte de la lumiere
provenant de la région spécifique en fonction de la longueur d’onde émise.

Les acquisitions de CL peuvent étre réalisées selon les trois modes de la figure [2.21]

- Le mode balayage : permet d’obtenir des informations sur la moyenne des émissions de
CL pour une fenétre d’analyse donnée,

- Le mode balayage en ligne : utilisé, par exemple, pour connaitre le comportement de
luminescence a travers un défaut de surface,

- Le mode spot : permet d’obtenir un spectre local provenant d’une région spécifique.

FIGURE 2.21 — Différents modes d’opération CL; (a) Mode balayage ; (b) Mode ligne et (c) Mode spot.

2.2.4 Systéme expérimental

Les électrons provenant de la colonne du MEB passent a travers un miroir parabolique
possédant un trou de diametre submillimétrique. Les paires électron-trous se recombinent
pour donner un rayonnement (photons) qui est réfléchi par le miroir et envoyé via le spec-
trometre vers la caméra CCD ou le photomultiplicateur. La figue présente I'équipement
de CL utilisé dans cette these qui se compose principalement de trois parties qui sont : (a) le
mirroir parabolique (b) le miroir de commutation du faisceau (c) les détecteurs : spectrometres

et caméra CCD, et que nous décrivons dans la suite.
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FIGURE 2.22 — Schéma de notre systeme MEB couplé au détecteur de cathodoluminescence.
2.2.4.1 Miroir parabolique de CL RPM=2o00 :

Le miroir parabolique (Fig. permet de collecter un flux de photons élevé du fait de
son ouverture importante (de trés courte longueur focale par rapport a sa dimension) et de sa
réflectivité élevée. Pour notre systeme, I'utilisation normale du MEB n’est pas perturbée grace
a la rétractibilité du miroir via une roue a manivelle dont le positionnement est reproductible

au micron pres.
lentille de focalisation

i : miroir parabolique
distance |de travail :

WD=13,8| mm

Y

CL

électrons secondaires

FIGURE 2.23 — Représentation schématique du miroir parabolique de CL et de distance de travail entre la lentille
de focalisation et I'échantillon.
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Il est a noter que, dans le cas de nos analyses CL, la distance de travail est de 'ordre
de 13,8mm, cette valeur plus importante que celle utilisée en imagerie (2 — 3mm) due a la

présence du miroir.
2.2.4.2 Miroir de commutation de position de faisceau :

Ce dispositif présenté sur la figure permet d’orienter le faisceau selon trois directions
différentes dont deux sont utilisées dans notre cas : le photomultiplicateur (position 3) et la
caméra CCD (position1).

vers spectromeétre

et caméra CCD
position direction

miroir lumiere ‘ o o
haut T T :‘ o T
milieu ¥ < ® o o <€ [ > e

réglage I Vers PM
bas T —>

vue frontale: positions  vue en plan: visualisation de la
des boutons direction de faisceau
pour chaque position

FIGURE 2.24 — Miroir de commutation de position de faisceau collecté.

2.2.4.3 Détecteurs : spectrometre et camera CCD

Le spectrometre de la série iHR travaille dans un intervalle de longueur d’onde allant de
150nm a 40um (en fonction du réseau et du détecteur utilisé) et une résolution en longueur
d’onde meilleure que 0,06nm pour 1'iHR320 en utilisant un réseau de 1200gr /mm. Le méca-
nisme de I'iHR permet un balayage rapide et précis, offrant a 'utilisateur une sélection pas
a pas. La caméra CCD permet d’acquérir un ensemble de couverture spectrale en une seule

mesure. Le schéma du spectrometre et de la caméra CCD sont présentés sur la figure

Spectrométre ccD
o

-
__._/

FIGURE 2.25 — schéma de spectrometre et de la caméra CCD.
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2.3 MODELISATION ANALYTIQUE DES SPECTRES DE CATHODOLUMINESCENCE

Dans cette partie, nous avons choisi de modéliser 1'intensité totale de cathodoluminescence
collectée lors du bombardement de I’échantillon par le faiscau électronique, schématisé sur la
figure en fonction de la longueur d’onde a l'aide de I'équation proposée par BenNaser et

al. [87] :
w H
Icr (hv) = //AP %2) X Lym(hv) x exp (—az) dxdz (2.2)
00

avec Ap(x,z) densité des porteurs minoritaires,
Lym(hv) luminescence dans le matériau,

o coefficient d’absorption,

Tp durée de vie des trous,

w largeur de I"échantillon,

H profondeur de I"échantillon.

L’équation dépend du coefficient d’aborption, de la luminescence dans le matériau
ainsi que de la densité de porteurs minoritaires que nous allons détailler séparemment dans

la suite afin de pouvoir ensuite calculer I'intensité de CL.

Faisceau e-
Surface

Signal CL
0 A / o > X
/—/

Couche

v
4

FIGURE 2.26 — Représentation de la structure de I'échantillon excité.

2.3.1 Coefficient d’absorption «

Le coefficient d’absorption dépend de plusieurs parametres qui sont le type et la qualité

du matériau ainsi que la température (Fig. [2.27).
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2.3.1.1 Matériau GaN

Pour le matériau GaN nous avons ajusté les mesures du coefficient d’absorption présentées

sur la figure données dans la référence [88]. On obtient le systeme d’équations suivantes :

- pour hv < E;
x=0
- pour hv > Eg
& =ag+kx (hv— Ey)
avec ng = 8 x 104 et k=175x10*

T T T T T
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FIGURE 2.27 — Mesures des coefficient d’absorption données par Muth et al. [88]. L’encart indique l'identification

des trois pics A,B et C correspondant aux excitons libres de GaN

2.3.1.2 Matériau InGaN

Pour le matériau InGaN nous avons utilisé le modéle du coefficient d’absorption de Urbach

et al. [89], a savoir :

- pour thEg

- pour hv<E,
hv —E, (T
n = Ko exp (V kB'IS:( )>

(2.4)

Ponce et al. [27] ont complété ce modéle en tenant compte de I'absorption a I'intérieur de

la bande interdite en accord avec le modele d’Elliott [go] (Fig. . Ainsi, pour hv > Eg, on

obtient :
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avec

a:ﬁxwx hV—Eg

sinh (B) (2:5)

1/2
nE,

= awvm P= nE

A*

B et Ej, ont été déterminés pour obtenir une continuité au point hv = E, (T) en combinant

les équations [2.4] et

__ 6.0x10° . ,
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FIGURE 2.28 — Absorption expérimentale (O) et modélisée (ligne) dans un échantillon Ingy11GaggoN [27]

2.3.2 Luminescence dans le matériau L,

Nous avons utilisé

le modele décrivant la luminescence extrinséque et intrinséque par la

fonction gaussienne reportée dans la référence [87] :

avec O

p
E, (T")

avec Eg (0K)
T'=T+AT

L'expression de la

Lym(hv) =

202

1 hv — Eo (T"))?
exp _ﬁ( v—Eg(T')) (2.6)
oV271
parameétre d’élargissement de la gaussienne,
parameétre de correction correspondant a la valeur du FWHM du pic,

énergie de gap (du matériau ou de la bande de défaut) en fonction de la
5405x10~*x (T")

variation de température, E¢(T') = Eg, (0K) — (T7)-+204

énergie de la bande interdite a 0K,
différence de température induite dans le matériau lors du bombardement,

variation de température (en K) induite lors du bombardement de

’échantillon par les électrons [87] est expr