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Introduction

Le silicium amorphe hydrogéné (a-Si:H) est I'un des semiconducteurs non cristallins les
plus étudiés. Il a commence a étre développé entre 1950 et 1960. Chittick et al. [1] sont les
premiers qui ont montré I'intérét du aSi:H. En effet, ils observerent qu'en déposant le
silicium amorphe par un plasma de silane (SiH4), plus de 99.9 % des défauts étaient saturés
par |’hydrogene, ce qui rendait ce matériau utilisable comme semiconducteur. Depuis, les
recherches sur ses propriétés n'ont pas cessé et |’ élaboration des cellules solaires a partir de ce
matériau a suscité I’ intérét des scientifiques et des industriels. Les recherches ont montré que
ce matériau avait de bonnes propriétés de transport électrique [2] e une forte
photoconductivité dues a une faible densité de défauts [3]. Le a-Si:H présente par rapport au
silicium monocristallin plusieurs avantages notamment la possibilité de I'élaboration en
couches minces, sur de larges surfaces et de le fabriquer a faible colt. Ainsi, plusieurs
applications industrielles a base du aSi:H ont vu le jour telles que les photorécepteurs pour la
xérographie, les transistors a effet de champs et plus particulierement la conversion
photovoltaique. Les propriétés optoélectroniques du a-Si:H dépendent fortement de sa densité
d'états. Il est donc nécessaire de mieux connaitre cette derniere afin d'optimiser le rendement
des applications faites a partir de ce matériau. Ceci a poussé de nombreux chercheurs a axer
leurs recherches vers le développement de techniques de caractérisation originales et fiables.
Les mesures éectriques sont trés limitées pour étudier la conduction due aux défauts et pour
étudier les propriétés optoélectroniques. D'ou I'intérét des caractérisations optiques dont la
plupart reposent sur la mesure de la photoconductivité.

Dans notre laboratoire, le aSi:H est élaboré par pulvérisation DC magnétron et il est
caractérisé par des méthodes électriques et optiques. La méthode du photocourant constant
(CPM) figure parmi les méthodes optiques utilisées pour I'obtention du spectre d'absorption
optiqgue du matériau étudié. Le coefficient d'absorption optique est déterminé dans les
semiconducteurs pour décrire leurs comportements lorsguiils sont soumis a une lumiéere. Le
coefficient d'absorption dépend fortement de la structure de bandes du semiconducteur et c'est
pour cela que la connaissance du désordre structural et de la densité de défauts du matériau est
importante.

Le présent travail est consacré principalement a la smulation de la méthode du
photocourant constant (CPM). Nous y avons mis au point un programme nhumérigue
permettant le calcul du coefficient d absorption optique en fonction de I’ énergie de photons
en utilisant deux méthodes. La premiére est la méthode de convolution qui consiste a utiliser
la définition quantique du coefficient d absorption qui repose sur la probabilité de transition
d’ un éectron d’'un état vers un autre. La deuxieme est la CPM qui Sappuie sur le calcul de la
photoconductivité du matériau. A travers ces deux calculs nous avons pu tirer des
informations sur quelques propriétés du a-Si:H et surtout d'étudier lafiabilité et le domaine de
validité spectrale de la technique CPM. Enfin, nous avons consacré la derniére partie de ce
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Introduction

travail a la simulation de la méthode de la photoconductivité & double faisceau (DBP) qui
jusgu'a présent n'a été utilisée que pour caractériser des semiconducteurs cristallins.

Nous avons donc réparti ce mémoire en quatre chapitres.

Le chapitre A est consacré a la présentation des propriétés structurales et électroniques
du aSi:H. Nous décrirons donc la structure atomique du aSi:H et nous présenterons quel ques
modeél es de densités d'états pour ce matériau.

Le chapitre B est subdivisé en quatre grandes parties. Nous donnerons dans la partie | la
définition et la description de quelques méthodes de caractérisation permettant d'obtenir le
coefficient d'absorption optique. La partie |l est consacrée a la description de la
photoconductivité et aux processus de génération-recombinaison qui |'engendrent. Nous
donnerons dans la troisiéme partie les hypotheses de la méthode du photocourant constant et
quelques résultats antérieurs concernant cette méthode obtenus par d'autres auteurs sur du a
Si:H. La derniere partie du chapitre B est consacrée a la description de la méhode de la
photoconductivité a double faisceau. Nous verrons par la suite que cette méthode permet de
mettre en evidence la diminution de la photoconductivité en fonction de I'énergie de photon
appelée quenching optique. Nous présenterons aussi le modéele conceptuel de Rose qui a
permis d'expliquer les quenching thermique et optique de la photoconductivité dans le cas des
semiconducteurs cristallins.

Le chapitre C est consacré ala modéisation et a la simulation numérique de la CPM et
de la DBP. Ainsi, nous donnerons la description du modéle de densité d'éats utilisé dans
notre simulation. Nous expliquerons la fagcon avec laquelle nous avons adapté les équations
nécessaires aux calculs pour le cas du aSi:H et nous présenterons I'algorithme de calcul des
concentrations des charges libres, de la CPM et de la DBP.

Enfin, le chapitre D est consacré ala description et & la discussion des résultats obtenues
par la simulation numérique. Nous décrirons dans la partie | le spectre d'absorption optique
obtenu par la convolution des densités d'états remplies et vides. Nous donnerons les résultats
de la simulation de la CPM. Ainsi, nous comparerons les spectres obtenus et nous en
extrairons le domaine de vaidité de la CPM. D'autre part, nous donnerons les résultats de la
simulation de la DBP et plus particulierement le quenching optique de la photoconductivité.
Enfin, nous terminerons par une conclusion pour le chapitre D et une conclusion générale.
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Chapitre A Présentation des propriétés structurales et éectroniques du a-Si:H

L’ étude des propriétés optiques et éectriques du silicium amorphe hydrogéné (a-Si:H)
nécessite une présentation préalable des propriétés structurales et é ectroniques du matériau. Dans
la premiére partie de ce chapitre, nous décrivons la structure atomique du silicium amorphe (aSi)
et celle du aSi:H. Dans la seconde partie nous exposons les différents modeles de densité d’ états
qui ont été proposes par plusieurs auteurs et le modéele de densité d' états standard utilisé dans
notre ssimulation.

|. Description du matériau

|.1. Arrangement atomique du silicium amorphe

Le aS est souvent comparé a son homologue cristallin pour le décrire. Un cristal est un
arrangement périodique d’ atomes ou de molécules dans |’ espace. Cette périodicité est maintenue
sur une longue distance. Un matériau amorphe ne maintient qu’ un ordre a courte distance.

La structure du silicium monocristalin est de type diamant (voir figure A.1) ou chaque
atome de silicium est lié a quatre autres atomes situés aux sommets d’ un tétragdre qui constitue
I’élément de base. La liaison est de type covaent. Dans le aSi, I’ arrangement atomique est basé
sur la liaison tétragdrique comme dans le silicium cristallin. Cette configuration ne se reproduit
pas au dela des premiers plus proches voisins. Le désordre de la structure atomique du aSi est di
aladistorsion des angles de liaisons et aux inégalités des distances interatomiques. En outre, une
telle structure présente divers défauts, principalement les liaisons non satisfaites dites liaisons
pendantes.

Ces défauts engendrent des niveaux énergétiques électroniques a I'intérieur de la bande
interdite dits états localisés. La distribution de ces états sera décrite dansle § A.ll.

Figure A.1: Maille conventionnelle de la structure diamant.
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Chapitre A Présentation des propriétés structurales et éectroniques du a-Si:H

|.2. Description du silicium amor phe hydrogéné

Des expériences de résonances paramagnétiques électroniques (RPE) montrent la présence
de liaisons pendantes alant de I'ordre de 10'° a 10%° par cn® dans le &S pur [4].
Malheureusement, le aSi pur n'est pas utilisable cause de la présence d'un aussi grand nombre de
liaisons pendantes. Au cours des années 70, le groupe de Harvard [5] suggere que I’incorporation
de I’hydrogéne pendant le dépbt sature une partie des liaisons pendantes du aSi:H. Le signa
RPE détecte une diminution des liaisons pendantes dont la densité diminue jusqu’a 10'® cm.
L’analyse infrarouge révéle que I’ hydrogéene se lie avec le silicium sous plusieurs configurations

tellesque SiH, SiH, et SiHs.

L’incorporation de |’ hydrogene dans le aSi permet la diminution des défauts, 1a relaxation
du réseau et I'élargissement du gap. L'hydrogéne a aussi pour effet de rendre le dopage dans le

matériau plus efficace [2]. Ceci entraine une amélioration des qualités optoélectroniques du
aSiH.

@ Si

O H

Figure A.2: Arrangement atomique du a-S:H.

1. Modélesde densité d' états

[1.1. Introduction

Sur la base du modéle de Kronig-Penney, qui est une description schématique a une
dimension d'un cristal (Figure A.3.a), le théoréme de Bloch se base sur la périodicité du réseau
cristallin et permet d'établir le diagramme connu des bandes d'énergie dans les semiconducteurs
cristallins. une bande de valence (VB: Vaence Band) et une bande de conduction (CB:
Conduction Band) séparées par une bande interdite.



Chapitre A Présentation des propriétés structurales et éectroniques du a-Si:H

Pour déterminer un diagramme de densité d’ états dans un matériau amorphe, le modéle des
puits de potentiel de Kronig-Penney doit étre adapté en utilisant d’ autres hypotheses. Le maintien
de I'ordre a courte distance permet, a partir de I'approximation des liaisons fortes, d'établir un
diagramme de bandes avec des états permis et des états non permis. Sur la base de ces
hypotheéses, plusieurs modeles de densités d états sont proposés tenant compte du modéle des
puits d’Anderson.

Dans un réseau périodique d'un matériau cristalin, les atomes se comportent comme des
puits de potentiel périodique a profondeur fixe, ce qui conduit a une bande d'énergie étroite de
largeur B. Dans le modéle d'/Anderson [6], le potentiel d'une structure amorphe est une suite de
puits de potentiel périodiques de profondeur aléatoire (voir figure A.3.b). La différence entre la
profondeur de potentiel la plus grande et celle la plus petite est appelée la dispersion Vo.
Anderson suppose que si le rapport Vo/B dépasse une certaine vaeur critique alors tous les états
qui Vvérifient cette condition sont localisés. Néanmoins, Mott [7] a montré dans son modéle de
densité d'états qu'une partie d'états reste localisée méme s le rapport Vo/B est inférieur ala valeur
critique d'’Anderson. Un rappel de modeles de densité d'états est présenté dans ce qui suit.

ve) .
. _

® D)
T

(@)

V)

Vo

xv

N(E)
(b)
Figure A.3: (a) Puitsde potentiel pour un réseau périodique.
(b) Puits de potentiel d'Anderson.
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Chapitre A Présentation des propriétés structurales et éectroniques du a-Si:H

11.2. ModeleCFO

En 1969, Cohen, Fritzche et Ovshinsky proposent un modéle de densité d' états pour les
matériaux amorphes tels que les verres de chalcogénures [8]. Ce modéle de densité d’ états est dit
de CFO et se caractérise par deux queues de bandes d'états localisés qui se prolongent a l'intérieur
du gap et qui se croisent pour définir le niveau de Fermi. La queue de bande de conduction au
dessus du niveau de Fermi se comporte comme une suite de niveaux donneurs et la queue de
bande de valence qui se trouve en dessous du niveau de Fermi se comporte comme une suite de
niveaux accepteurs (voir figure A.4.a).

11.3. Modélede Mott et Davis

En 1979, Mott et Davis [7] éablissent, a partir de résultats expérimentaux, que la densité
d'états est composee d'états étendus de la bande de valence (VB) et de la bande de conduction
(CB), et des états localisés a l'intérieur de la bande interdite. Ces états localisés se présentent sous
forme de prolongements a partir des états éendus des deux bandes a l'intérieur de la bande
interdite, appelés queue de bande de valence (VBT: Vaence Band Tail) et queue de bande de
conduction (CBT: Conduction Band Tail). Ils sont dus au désordre structural présent dans le
matériau. Mott et Davis introduisent aussi dans leur modéle deux pics jumeaux qui peuvent étre
assimilés a des états donneurs et accepteurs. L’ apparition de ces deux pics jumeaux est due aux
liaisons non satisfaites dans les matériaux amorphes (Figure A.4.b).

I1.4. Notion de gap de mobilite

Comme dans le crigtallin, la notion de gap subsiste dans |I’amorphe. Dans un matériau
cristallin, le gap est déterminé par les bords des bandes états éendus. Du fait de I'existence des
gueues de bandes, |a détermination du gap dans un matériau amorphe n'est pas évidente. Mott [9]
et Cohen [10] ont montré que la mobilité des électrons et celle des trous varient considérablement
de plusieurs décades lors du passage des états étendus des bandes aux états localisés des queues
de bandes. On peut voir sur la figure A.4.c la variation de la mobilité en fonction de I'énergie qui
nous donne la gamme d'énergie (Ec-E,) ou on peut remarquer la transition de la mobilité. Cette
gamme d'énergie est appelée "gap de mobilité€" pour les matériaux amorphes au lieu de gap.
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Figure A4: (a) Modée CFO pour la densité d’ états.
(b) Modéle de Mott et Davis pour la densité d'états.



Chapitre A Présentation des propriétés structurales et éectroniques du a-Si:H

11.5. Modéle standard de densitéd’ é&atsdu a-Si:H

Le modele standard de densité d états, communément utilisé pour le aSi:H, est basé sur le

modéle de Mott et Davis [7]. Dans ce modéle (voir figure A.5.8) nous distinguons les états
étendus de la CB et les états étendus de la VB qui se prolongent en des queues de bandes a
I’intérieur du gap. Dans le silicium amorphe hydrogéné, la queue de bande de vaence (VBT) et
la queue de bande de conduction (CBT) décroissent en deux exponentielles vers l'intérieur du
gap. La pente kT, caractéristique de la VBT est généralement plus grande que kT, qui est la
pente caractéristique de la CBT. Les valeurs généralement attribuées a ces pentes sont comprises
entre 50 et 90 meV pour kT, et entre 25 et 60 meV pour KTe.

Les liaisons pendantes (DB: Dangling Bonds) du aSi:H engendrent des états localisés.
Elles sont distribuées en deux gaussiennes au milieu du gap. Une liaison pendante peut étre dans

I'un des trois états de charges notés: D°, D* et D™ . L’état D° correspond & I’ état neutre, |’ état
D* est chargé positivement et I’état D™ est chargé négativement. La premiére gaussienne, dont
le pic est en énergie Eqy par rapport & la bande de valence, représente les états des charges D° et
D*. Laseconde gaussienne, dont le pic est en énergie Eqpt+U, représente les états de charge D™ .
U est I'énergie de corréation dite de Hubbard. Dans la littérature, la valeur de Eg, et
habituellement comprise entre 0.8 et 0.9 eV par rapport a E,. L’énergie de corrélation U est
généralement prise positive entre 0.3 et 0.4 €V.

Afin de simplifier leurs calculs numériques, plusieurs auteurs ont suppose deux états
discrets pour les liaisons pendantes [11] (voir figure A.5.b). L’ hypothése d’ états discrets est tres
utilisée pour expliquer le comportement de quelques propriétés du aSi:H telle que la
photoconductivité. Cependant, pour le calcul du coefficient d'absorption optique, comme dans le
cas de notre ssimulation, I'utilisation des états des liaisons pendantes en forme de gaussiennes sest
imposée.

Le modele standard de densité d’ états avec des gaussiennes pour les liaisons pendantes
est celui qui rend compte le mieux des résultats expérimentaux. Il est couramment utilisé pour
expliquer les propriétés éectroniques et optique du aSi:H. C'est celui que nous adopterons

dans notre étude.
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Densité d'états

(@)

Densité d’ états
(b)

Figure A5: Illustration du modele de densité d’ états standard du a-Si:H.
(a) Etats en gaussiennes pour les DB.
(b) Etats discrets pour les DB.
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Chapitre B Coefficient d'absorption, photoconductivité, CPM et DBP: description et résultats antérieurs

Dans ce chapitre, nous définissons deux caractéristiques optoélectroniques importantes
du silicium amorphe hydrogéné (a-Si:H) qui sont le coefficient d'absorption optique et la
photoconductivité. L'éude du spectre d'absorption optique et de la photoconductivité permet
de déterminer plusieurs parametres propres au matériau, notamment la densité d'états des
niveaux profonds et I'énergie du gap [12]. Dans ce qui suit, nous commencgons par définir
qualitativement le coefficient d’ absorption optique ainsi que ses différents mécanismes. Nous
énumérons guelques méthodes expérimentales classiques permettant la détermination du
coefficient d'absorption optique. Nous rappelons la définition de la photoconductivité ainsi
gue les processus de génération-recombinaison. Nous passons ensuite a la présentation du
principe de la méthode du photocourant constant (CPM) et nous citons des résultats
théoriques et expérimentaux obtenus par d'autres auteurs. Enfin, nous présentons la technique
de la photoconductivité a double faisceau (DBP) et le modéele conceptuel de Rose utilisé pour
I'interprétation du quenching optique de la photoconductivité.

|. Coefficient d’absorption optique

I.1. Définition du coefficient d'absorption

Lorsgu’ une lumiére dintensité lp et d’ énergie de photons m tombe sur la surface d'un
matériau d'épaisseur d, celui-ci absorbe une partie de cette onde lumineuse et réfléchit I'autre
partie (voir lafigure B.1). L'intensité de lumiere 1(x) absorbée, a la profondeur x de la surface,
est donnée par larelation empirique de Lambert-Bouguer:

1(x)=1,(1- R)exp(- ax) (B.1)

ou R est le coefficient de réflexion a la surface de I’échantillon et a est le coefficient
d'absorption optique. La grandeur inverse du coefficient d’ absorption a™! est numériquement
égale a |’ épaisseur d une couche du matériau considéré qui réduirait I'intensité de la lumiere
de l/e. La courbe donnant le coefficient d'absorption en fonction de la longueur d’onde est
appel ée spectre d’ absorption optique du matériau.
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Figure B.1: Schémaillustrant la transmission et |a réflexion
d’une lumiére dans un échantillon éclairé.

I.2. M¢écanismes d’absorption optique

Dans les matériaux semiconducteurs, on distingue plusieurs mécanismes d’ absorption
de la lumiére qui dépendent de la structure de bandes d’ énergie du matériau et de I'énergie de
cette lumiere. Les principaux types d'absorption rencontrés généralement dans les

semiconducteurs se résument comme suit [13]:

- L’ absorption intrinséque, appelée aussi absorption interbande. Elle provoque la transition
d' un éectron de la bande de valence vers la bande de conduction pour créer une paire
d éectron-trou libre. Dans ce cas, I'énergie de la lumiére doit étre supérieure a celle du
gap. Lorsgue le matériau est a gap direct le vecteur d'onde est conservé lors de la
transition.

- L’ absorption extrinseque est due a la transition d’ électrons d'un niveau d’ impureté vers la
bande de conduction ou vers la bande de valence.

- L’absorption par les porteurs de charges libres qui sont accélérés en absorbant une partie
de I’ énergie lumineuse.

- L’absorption par excitons qui donne naissance a des paires éectron-trou corrélées par des
forces coulombiennes se produit en particulier dans les semiconducteurs et dans les
isolants. Il faut savoir que I” énergie coulombienne entre les deux charges est dissimulée par
la présence de charges libres.

- L’absorption par les vibrations du réseau résulte de l'interaction de I’onde lumineuse avec
les vibrations thermiques du réseau. Sa contribution est prise en compte lorsgue le matériau
est a gap indirect. Ains, les phonons mis en interaction contribuent a la conservation de
I’énergie et du vecteur d’ onde.
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Il est généralement admis que le aSi:H est a gap direct. Les mécanismes d’ absorption
qui interviennent sont principalement I’ absorption interbande et I’ absorption extrinségue due
aux états localisés. Les transitions entre états localisés sont moins probables par rapport a ces
deux dernieres. Nous donnons sur la figure B.2 une illustration de ces différentes transitions
optiques dans le aSi:H. Le modéle standard de densité d'états y est utilisé (voir § A.11.5).

E A

T, T, Ts T3 To

>
Log N(E)

Figure B.2: lllustration des différentes transitions électroniques intervenant dans

I” absor ption optique pour le casdu a-S:H.

I.3. Spectre d'absorption optique typique du a-Si:H: description et

exploitation

Les mesures optiques constituent un bon moyen pour examiner les propriétés des semi-
conducteurs. En particulier, la mesure du coefficient d absorption optique pour plusieurs
valeurs d énergie de photons, donne des informations intéressantes telles que I’ énergie du gap
et la concentration des liaisons pendantes présentes dans le matériau [14]. Nous décrivons
dans ce qui suit les différentes zones d'absorption du spectre d'absorption optique ainsi que
guelques méthodes pour extraire la densité totale des défauts.

La gamme d'absorption qui nous intéresse pour le aSi:H varie du proche infrarouge a
['ultraviolet. Un spectre typique du coefficient d'absorption du aSi:H est représenté sur la
figure B.3. On remarque |'existence de trois zones d'absorption: la zone |, lazone Il et la zone
[ qui représentent respectivement la forte, la moyenne et la faible absorption.
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Figure B.3: Spectre d'absorption optique typique d’ un échantillon de a-S: H.

Le coefficient d'absorption dans la zone | de |a forte absorption varie généralement entre
10* et 10° cmi* pour un échantillon de a-Si:H. La forte absorption apparait lorsque |'énergie de
photons est supérieure a l'énergie du gap qui engendre des transitions électroniques de type To
entre la bande de valence et la bande de conduction (voir figure B.2). C'est I'absorption
interbande. A partir de considérations de mécanique quantique et a partir de l'intégrale de
convolution des densités d'états (voir équation B.10 qui sera donnée dans le § B.l.4), Tauc
[15] a établi larelation suivante:

Jahn =B(hn - E,) (B.2)

ou B est une constante de proportionnalité et Eo est le gap optique qui est déterminé en
extrapolant la partie linéaire de la représentation graphique de la relation de Tauc comme
indiqué sur lafigure B.4. Le gap optique d' un échantillon est généralement déterminé a partir
de son spectre d absorption expérimental obtenu par transmission optique en utilisant la
relation (B.2). Il est a noter que savaleur n’est pas tres différente du gap de mobilité.
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(a m)l/Z

B

Figure B.4: lllustration de I’ extraction du gap optique selon le modéle de Tauc.

La zone Il décrit la partie exponentielle du spectre ou I'absorption est plus faible

(compris approximativement entre 10° et 10% cm™*) appelée pente d'Urbach (voir figure

B.3). Son origine est souvent attribuée aux transitions des éectrons des états localisés de la

queue de bande de valence vers les états étendus de la bande de conduction et aux transitions

électroniques des états étendus de la bande de valence vers la queue de bande de conduction
(transitions de type T, et T3 de la figure B.2). La contribution des queues de bande est a
I'origine de la variation exponentielle de cette zone de moyenne absorption. Comme la densité

d éats de la queue de bande de vaence est plus large que celle de la queue de bande de
conduction, alors la transition mettant en jeu les éats de la queue de bande de valence est

donc plus probable [16]. La variation en exponentielle a été observée pour la premiére fois par

Urbach [17] sur du bromure d'argent (AgBr). A partir des densités d'états des niveaux
considérés, nous obtenons la relation suivante:

|--|-O:

5 (B.3)

a(hn)=a, expga%

N

ou a, est une constante de proportionnalité et U est appelée la pente d'Urbach qui est
généradement attribuée a I'énergie caractéristique kT, de la queue de bande de vaence.
L'extraction de I'énergie U; nous renseigne donc sur le désordre dans le matériau aSi:H.

Le coefficient d'absorption optique est faible dans la gamme d'énergie qui correspond a

lazone Il (approximativement inférieur a 10% e’ 1). Cette partie du spectre est associée aux
transitions électroniques entre les états des liaisons pendantes et les états étendus. La densité
détats profonds Ng,, qui est un paramétre caractéristique du matériau, peut étre déduite de
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cette partie du spectre. Les méthodes couramment utilisées pour la détermination de la densité
de défauts Ny, a partir d'un spectre d’ absorption optique expérimental reposent sur le fait qu'il
y ait une proportionnalité entre Ng, €t le coefficient d absorption optique. On cite deux
méthodes:

a- La méthode d' intégration de |la partie excédentaire du coefficient d’ absor ption:

Lecalcul de Ny, consiste en I’ intégration du coefficient d’ absorption dans la zone 111 en
soustrayant le coefficient d’ absorption dd a la queue de bande de valence [18]. L’ expression
gui permet de calculer Ng, est la suivante:

N, =A ¢ ga(hn) a,exp n ;|:| dE (B.4)
- (0] - ' .
do g 0 ?Ur U

ou A est une constante extraite expérimentalement, E; est I'énergie de photons minimale dont
la valeur numérique est limitée par I'expérience et B et I'énergie qui sépare la zone Il de la
zone I11.

b- Le coefficient d’ absorption a une énergie donnée :

Cette méthode, qui résulte de la précédente, a é&é proposée par Wyrsch [19]. Elle
consiste a ecrire une ssimple linéarité entre la densité d' états N, et le coefficient d’ absorption
a une énergie donnée E« généralement prise égale a 1.2 eV. Son expression s écrit comme
suit:

Nap = CE ) al(Erer) (B.5)

ou C(Ere) est le parametre de calibration qui a été évalué expérimentalement par la technique

ESR (Electron Spin Resonance) sur des échantillons de a-Si:H et qui vaut 2 10'® cmi? [19].

.4, Méthodes expérimentales de détermination du spectre d'absorption

optique

Nous présentons ici les expériences les plus connues et les plus utilisées dans les
laboratoires pour la détermination du coefficient d'absorption. Nous décrivons briévement
leurs principes de mesures ains que leurs domaines de validité.
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1.4.1. Spectred'absorption par Transmission/Réflexion

Les mesures de la transmission optique ou de la réflexion permettent de déduire
quelques paramétres caractérisant le matériau étudié tels que le coefficient d’ absorption [20]
et I'indice de réfraction. En utilisant |’ approximation de la zone de transparence on obtient
une bonne appréciation du coefficient d’ absorption dans le domaine de la forte absorption.
Nous rappel ons ci-dessous e principe de mesure de la transmission optique.

Une lumiere monochromatique est envoyée sur une couche mince d’ un semiconducteur
déposeé sur un substrat transparent (du verre par exemple). Une partie de la lumiére incidente
est réfléchie aux interfaces air/semiconducteur et semiconducteur/verre, et |’ autre partie de la
lumiére est transmise. Selon la longueur d’onde, une interférence constructive ou destructive
se produit. Un exemple de spectre de transmission obtenu a |’ aide d’ un spectrophotometre sur
du aSi:H est présenté dans la figure B.5

100

80

60
T (%) -
40

20

0

500 1000 1500 2000 2500

[ (nm)

Figure B.5: Spectre typique de transmission optique obtenu sur du a-S:H [ 21].

Le spectre de transmission est dépouillé sur les trois zones: la forte, la moyenne et la
faible absorption pour déterminer I'indice de réfraction et le coefficient d absorption en
fonction de I’ énergie de photons. 1l permet auss une bonne estimation de I’ épaisseur de la

couche semiconductrice étudiée. L’expression générale donnant la transmitance est la
suivante:

(1) = Aexp(- ad)

= (B.6)
B + 2Cexp(- ad) + D exp(- 2ad)
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ou a est le coefficient d’ absorption optique, d est I épaisseur de I’ échantillon et A, B, C et D
sont des constantes qui dépendent de I'indice de réfraction du semiconducteur et de celui du
substrat.

|.4.2. Spectroscopie de déflexion photother mique (PDYS)

La technique de la spectroscopie de déflexion photothermique (PDS: Photothermal
Deflection Spectroscopy) [18] est basée sur |’ effet photothermique qui désigne I’ ensemble des
phénomenes liés a la transformation en chaleur de la lumiére absorbée par un matériau. Son
dispositif expérimental est schématisé sur la figure B.6.

L’échantillon, plongé dans un fluide transparent, est éclairé par une lumiére
monochromatique d'énergie hn. L’énergie lumineuse est intégralement transformée en
chaleur par un processus de désexcitation non radiatif (dans le cas du a-Si:H la luminescence
est négligeable a température ambiante). Cet échauffement de I’ échantillon crée un gradient
de température et par conséquent un gradient de I'indice de réfraction dans le fluide
environnant I’ échantillon. Un faisceau laser cohérent, tangent a la surface de I’ échantillon, est
dévié par le gradient de I’indice de réfraction du fluide. La déflexion est alors mesurée par un
détecteur photosensible. Ce dernier transforme la déflexion en un signal éectrique S(m)
proportionnel a I’ énergie de la lumiére incidente. Le signal obtenu nous donne directement le
coefficient d’ absorption a partir de larelation suivante:

& S(hn) 9

a(hn):- % Loggl

(B.7)

So o
ou S est le signal de saturation obtenu expérimentalement et d est |'épaisseur de |'échantillon.
Cette technique, tres sensible, permet la détermination directe du coefficient

d’ absorption sur des couches minces d’ épaisseurs supérieures a 10 nm. Elle est sensible aux
états de surface et de volume.

L umiére monochromatique

S S
iV

échantillon

Faisceau Laser

Détecteur

ha
/
Fluide

Figure B.6: Principe de mesure dela PDS
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|.4.3. Méthode du photocourant constant (CPM)

La méthode du photocourant constant (CPM: Constant Photocurrent Method) est basée
sur la mesure de la réponse spectrale. Originellement, la théorie de la CPM a été développée
sur du GaAs, dopé par de I’ oxygéne, par Griemmeis et Lebdo en 1975 [22]. Ce n'est qu’en
1981 que Vanecek et al. [23] I'ont utilisée pour la premiére fois sur du aSi:H de type n.
Depuis, la CPM est auss utilisée pour caractériser les matériaux intrinseques et les matériaux

detype p [24] et méme pour des semiconducteurs organiques [25].

La méthode CPM consiste a maintenir le photocourant Ipn (ou la photoconductivité s ph)
constant en gjustant le flux de lumiére incident sur I’ échantillon a chaque énergie de photons.
Les hypotheses de la CPM ménent a une relation de linéarité entre le coefficient d'absorption
et l'inverse du flux de lumiére incidente gusté. Cette technique mesure le coefficient
d'absorption d0 aux transitions qui contribuent & générer des porteurs de charge libres. Une
partie de ce travail éant consacrée ala simulation de la CPM, le détail des hypothéses de cette
méthode sera donné dans le chapitre B § I11.1.

I.5. Formalisme de |'absorption optique

L'éude microscopique du coefficient d'absorption optique utilise la théorie des
perturbations [26]. La perturbation en question est I'énergie de I'éectron soumis a une onde

lumineuse d'énergie m. On sait que toute perturbation induit une transition éectronique d'un
état vers un autre. En tenant compte de toutes les transitions thermiques et optiques possibles
entre les différents états localisés et les états étendus, on peut calculer la probabilité de

transition W de I'électron d'un état occupé |i) d'énergie E vers un éat inoccupé |f) dénergie

E en fonction de |'opérateur perturbation H' comme suit:

(f ] d(Eq - E; +hn) (B9)

2p
W= —3g
7]

Nousy retrouvons la fonction d qui caractérise la conservation de I'énergie et de la quantité de
mouvement lors de latransition optique. 7 est la constante de Planck.

Le coefficient d'absorption dépend de la probabilité de transition et il est calculé en
faisant I'intégrale du produit de convolution des densités d'états des niveaux occupés par les
électrons et des densités d'états des niveaux vides. Cette intégrale est multipliée par la matrice
de transition optique qui dépend de I'énergie de photons. L'expression du coefficient
d'absorption optique par la méthode de convolution est donnée aors par:
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+¥

a(n) = M) ON;yiialB) finiia(E) Niina(E+hn) fg4(E+hn) dE (B.10)
RV

ouU Niniia (E) est ladensité d’ états initiale, Niina(E+hn) est la densité d' états finae, finiia(E) ext
la fonction d occupation des électrons de I'éat initia, fina(E+hn) est celle de I'état final et
M(hn) est I'élément de matrice de transition optique qui exprime la probabilité de transition
d un état vers un autre.

L'expression de la matrice de transition est déterminée a partir du calcul en utilisant la
théorie des perturbations en mécanique quantique [27]:

P2 (hn)

M(hn) = C, (B.11)

ou C; est une constante qui dépend de la masse de I'éectron m, de la charge électronique e, de
I'indice de réfraction statique du matériau r, de la céléité de la lumiére c et de la densité
atomiquer considérée identique a celle du silicium cristallin. La constante C; sécrit:

h* 1

C g 1 (B.12)
" e (2p)?nym? 3r |

2
ou e - i est la constante de structure fine.

fic

P?(hn) est I'édément matriciel au carré de I'opérateur quantité de mouvement appelé éément
de matrice du moment moyenné au carré. |l est relié al'édément de matrice dipolaire moyenné

au carré R(hn) par:
P2(hn) :r;—j(hn)z R?(hn) (B.13)

Dans ce cas la matrice de transition M(in) peut sécrire en fonction de R?(hn) comme suit:

M(hn) = Cyhn R?(hn) (B.14)

ou Cp est une constante qui sécrit:

i (B.15)
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Tauc et al. [15] sont les premiers qui ont suppose que I'édément de matrice du moment
moyenné au carré PA(hn) est indépendant de I'énergie de photons. Dans ce cas la matrice de
transition optique est proportionnelle a l'inverse de I'énergie de photons multiplié par une
constante K. La matrice de transition optique sécrit aors:

K
M(hn) =~
(hn) I (B.16)

A partir de ces considérations, Vanecek et al. [28] ont déduit la valeur de la constante K
par la mesure du coefficient d’ absorption optique sur un film mince de aSi:H en utilisant la
CPM. Ils trouvent K égale & 4.34 108 ev2cnr. Néanmoins, d aprés Sakata et al. [29], cette
valeur de la constante K n’est valable que pour certains échantillons de a-Si:H déposés sous
des conditions spécifiques.

Plustard, Cody et al. [30] ont supposé quant a eux que c'est plutét I'édément de matrice

du diple moyenné au carré R*(hn) qui est constant. D'aprés la relation B.13, P(m) et
proportionnel a I'énergie de photons. Par conséquent, la matrice de transition est aussi
proportionnelle al'énergie de photons comme cela apparait dans I'équation B.17:

M(hn) =C hn (B.17)

A partir dun cacul anaytique, Hindley [31] suggére que M(m) présente une
proportionnalité par rapport aux probabilités de transitions optiques interbande, d' états
étendus vers états localisés et d’ états localisés vers états étendus. Cet auteur prévoit auss une
diminution de I’amplitude de la matrice de transition pour les transitions optiques entre états
localisés. Cependant, ces hypothéses n‘ont pas été veérifiées.

Certains auteurs étudient la partie imaginaire de la constante diéectrique e(hn) au lieu
du coefficient d'absorption optique a (hn). Ces deux propriétés sont reliées entres elles par
I'expression suivante:

a(hn) = h:nc e(hn)
S

Jackson et al. [32] ont déterminé la partie imaginaire de la constante diélectrique au lieu
du coefficient d’ absorption. Elle est reliée & R%(hn) par:

elhn)=4.3 10°* R?(hn) J(hn) (B.18)

ou J(n) est la densité d' états jointe et elle est égale a la somme de toutes les transitions entre
les états occupés et les états vides séparés par |’ énergie de photons .
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Par leurs mesures expérimentales de I'édément de matrice dipolaire moyenné au carré

Rz(hn) sur du aSi:H et sur du silicium cristallin, Jackson et al. [32] ont pu montrer que ce

dernier est constant. Sur la base de mesures expérimentales, ils trouvent que R?(hn) est
constant pour le aSi:H avec une amplitude de 10 A% pour des énergies inférieures & 3.4 eV et

que R(hn) est proportionnelle & (M)™ pour les hautes énergies comme indiqué sur
lafigure B.7.

— & -5i:H
== -5
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Figure B.7: Courbe en Log-Log donnant I'éément de matrice du dipdle
moyenné au carré R? en fonction de I'énergie de photons pour le silicium

cristallin (c-S) et pour lea-S:H [32].

A partir des résultats de Cody et al. [30] et de Jackson et al. [32], Mettler et al. [33]
déterminent le coefficient d'absorption optiqgue en utilisant I'expression B.10 et les
expressions B.14 et B.15 de la matrice de transition. Mettler et al. [33] suggérent qu'il n'y a
pas de modéle microscopique fiable pour PA(hn) et R(hn) qui explique I’ absorption optique
du aSi:H. Cependant, suite aux résultats expérimentaux obtenus par Jackson et al. [32], ils
proposent d'utiliser I’expression de la matrice de transition qui est fonction de I’éément
dipolaire moyenné au carré R. Actuellement cette expression est trés utilisée dans le calcul
du coefficient d absorption optique a (hn) et de la constante diélectrique e(hn) [34-36] car elle
se révele étre plus réaiste que larelation B.16. Dans le cas de notre simulation, nous utilisons
les deux expressions de la matrice de transition (équation B.16 et B.17). Cependant, nous
montrerons par la suite (8 D 1.2) que nous avons opté pour la matrice de transition
proportionnelle a l'énergie de photons.
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1. Photoconductivité

Nous venons de voir dans la partie | de ce chapitre les différents processus de
I"absorption optique donnant naissance a des électrons et a des trous libres. Ces porteurs de
charges en exces participent a la conduction éectrique. On parle alors de photoconductivité
qui est I"une des caractéristiques éectriques les plus étudiées dans le a-Si:H.

Dans ce qui suit, nous définissons la photoconductivité puis nous exposons les
mécanismes de génération-recombinaison qui la régissent.

I1.1. Formulation et définition

L’ accroissement de la conductivité électrique d’un matériau sous |’ effet de la lumiere
est appelé photoconductivité. Elle est due a un effet photoélectrique dans le volume du
matériau. L’ effet photoélectrique induit la création de paires électron-trous qui participent a la
conduction électrique en s gjoutant aux porteurs de charges libres existants sous obscurité. La
conductivité totale s écrit:

s =ennmy, +epm, (B.19)

ou n et p sont les concentrations totales des éectrons et des trous respectivement, e est la

charge de |’ éectron, et m et m, sont les mobilités des éectrons et des trous dans les états
étendus respectivement. La conductivité sous obscurité s écrit en fonction des concentrations
des porteurs de charges libres ry et po a1’ équilibre thermodynamique:

S =€ng, +epym, (B.20)

En soustrayant la conductivité sous obscurité de la conductivité sous lumiere, on obtient
I’ expression de la photoconductivité:

Sph =S-Sg = em,Dn+em, Dp (B.21)

ou Dn et Dp sont les concentrations excédentaires des porteurs de charges qui sont reliées aux
taux nets de recombinaison U, et U, et aux duréesdevie t, et t , des électrons et des tous
respectivement par les équations suivantes:

_Dn
t

@
c
5

U, (B.22)

©
—

n p
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La photoconductivité peut sécrire alors en fonction des durées de vie des porteurs et des taux
de recombinaison de la maniére suivante:

Seh = emyt, U, +emt U, (B.23)

I1.2. Processus de génération-recombinaison

L’ apparition d'une paire d éectron-trou due a I’application d'un flux de lumiére
d énergie hn interbande est appelée génération d'une paire électron-trou. La disparition
d'électron ou de trou est désignée sous le nom de recombinaison. Dans ce qui suit, hous
décrivons d'une maniéere succincte la statistique d'occupation dans le cas simple dun état
monovalent. Nous donnons ensuite |'expression mathématique du taux de génération dans un
élément de volume quelconque lorsqu'il y a absorption de photons.

[1.2.1. Recombinaison

La recombinaison des porteurs de charges peut se faire en surface ou dans le volume.
Dans notre travail on sintéresse a la recombinaison dans le volume. |l existe plusieurs
mécanismes possibles de recombinaison dont principalement la recombinaison directe (bande
de conduction vers bande de valence), la recombinaison indirecte (via des centres localisés
dans la bande interdite) et la recombinaison Auger. Du fait de la grande largeur du gap du
aSi:H (entre 1.7 et 2 eV) la recombinaison directe est négligée. Seule la recombinaison
indirecte est prise en compte car elle est beaucoup plus probable dans le a-Si:H a cause de la
présence des centres de recombinaison dans le gap. Les autres types de recombinaison sont
moins probables. Nous négligeons aussi les transitions entre états localisés. Nous décrivons
ci-dessous la statistique éémentaire de Hall-Shockley-Read [37] qui régit la recombinaison
sur un éat monovalent.

Un centre monovalent est un niveau qui ne peut avoir que deux états de charge. Ce
niveau introduit un seul centre de recombinaison qui peut étre occupé par un électron ou vide.
Le processus de recombinaison est schématisé sur la figure B.8. La statistique traduisant la
recombinaison sur ces états est celle de Hall-Shockley-Read [37]. A partir de cette statistique
on peut calculer le taux net de recombinaison des électrons U, et celui des trous U,. Ces taux
de recombinaison expriment e nombre de porteurs en exces disparaissant par unité de volume
et par unité de temps. Ucy & Uen, sont les taux de capture et d'émission des électrons
respectivement, Ug, et Ugy SONt ceux des trous.

Pour le cas de la capture d'un éectron par un centre d'un niveau discret d'énergie E, il
est possible de déterminer le taux de capture par unité de temps et de volume Ug,. Ce dernier
est proportionnel aladensité d'éectrons libres n et aux centres disponibles N (1-f) soit:
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U, =nC, N, (- f) (B.24)

ou C, est le coefficient de capture des électrons qui dépend de la vitesse thermique et de la
section efficace de capture d'un électron, N; est la densité d'états localisés et f est la fonction
d'occupation du centre.

Le taux d'émission d'un électron est donné par:
U, =€, N,f (B.25)
ou e, est le coefficient d'émission d'un éectron.

Pour le cas de I'émission d'un trou, ce qui en réalité correspond a la capture d'un
électron de la VB par un centre vide, I'édectron manquant laisse la place a un trou. Le taux
d'émission des trous sécrit aors:

Ug, =€, N, (- f) (B.26)
ou e, est le coefficient d'émission des trous.

Le dernier cas est celui de la capture d'un trou par le centre monovalent. Le taux de capture
des trous sécrit comme pour le cas de la capture d'un électron comme suit:

Ug,=pC, N, f (B.27)

ou C, est le coefficient de capture des trous qui dépend lui aussi de la vitesse thermique et de
la section efficace de capture d'un trou.

—» Transition d'electrons
----p Transtion de trous

Figure B.8: Schéma représentatif des phénomenes d'émission et de capture sur
un état monovalent E;.
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11.2.2. Génération optique

On désigne par le terme génération optique la création de porteurs libres lorsque le
matériau est éclairé par une lumiere d'énergie m permettant des transitions d'électron d'un état
vers un autre. Le taux de génération G(x) a une profondeur x exprime la vitesse de création de
charges libres. Cette grandeur est proportionnelle au nombre de photons absorbés a une

distance x a I’intérieur du matériau et au rendement quantique h représentant la probabilité
pour qu’un photon crée un porteur libre. Le taux de génération sécrit alors par définition en

fonction du flux f (x,hn), comme suit:

G(x,hn)=- h T&.) (X)’(h“)

(B.28)

Le flux de lumiere f (x,ln) étant proportionnel a son intensité, nous pouvons écrire son
expression d'apres laloi de Lambert-Bouguer (voir éguation B.1) comme suit:

f(x,hn)=f , (1- R)e 2™ (B.29)

Le taux de génération s écrit alors:
G(x,hn)=a(hn) hf (x,hn) =a(hn) hf , (1- R)e "X (B.30)
ou a(hn) est le coefficient d’absorption optique, f (x,hn) est le flux de lumiére pénétrant a

I’intérieur du matériau & une profondeur x et f ; est le flux de lumiére incidente.

L'expression générale du taux de génération dans le volume peut étre alors déduit a partir de
I’ équation précédente en effectuant I'intégration suivante:

Aa- e a(hn)d

G(hn) = OG(x hn) dx =a(hn) hf o (L- R)gf: (B.31)
(%]

ou d est I épaisseur du matériau.
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[I1. Méthode du photocourant constant (CPM)

Nous décrivons dans cette partie les concepts de base de la méthode du photocourant
constant (CPM: Constant Photocurrent Method). Cette technique expérimentale est trés
utilisée pour déterminer e spectre d absorption optique. En effet, la CPM est smple a réaliser
expérimentalement comparativement a d autres techniques. Elle permet d'accéder a quelques
parameétres de la densité d'états (DOS) tels que la pente d'Urbach KT, et la densité des liaisons
pendantes N, [38].

[11.1. Description

Nous développons dans cette partie les hypotheses de la CPM. Nous rappelons que cette
méthode consiste a gjuster et a mesurer le flux de lumiéere incidente qui permet de maintenir la
photoconductivité constante a chagque énergie de photons.

Les hypothéses fondamentales de la CPM sont basées sur la relation linéaire entre la

photoconductivité sy, et le taux de genération optique G [23]. En effet, dans le cas d'un
régime stationnaire les éguations de continuité des éectrons et des trous sécrivent:

in_ 3 p_ _
ﬁ-Gn-un-o et ﬁ-Gp-up-o (B.32)

ou G, (Gp) est le taux de génération optique des éectrons (trous) et U, (Up) est le taux de
recombinaison des éectrons (trous).

On peut déduire alors que G, = U, et G, = U,. Dans ce cas, daprés la relation (B.23), la
photoconductivité s écrit en fonction du taux de génération des électrons et des trous comme
suit:

Spn=emt, G, +emt G, (B.33)

Pour le cas du aSi:H intrinségue qui se comporte comme un matériau de type n, le
produit m,t , est suppose tres petit devant myt,,. En supprimant I'indice n, I'équation (B.34)

se réduit donc &
Soh=emt G (B.35)

S on est dans le cas dune faible absorption ou ad<<l, on peut aors appliquer
['approximation exp(- ad) » (1- ad) al'éguation du taux de génération B.31. Par conséquent,

larelation B.35 peut sécrire pour une énergie donnée m:
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S g =€(1- R) (hnt)f ;a(hn) (B.36)

L'hypothese de base de la CPM est de supposer le produit (hnt) constant lorsque la
photoconductivité est maintenue constante en fonction de I’ énergie de photons. Pour cela, le
flux de lumiere incident f o est gjusté en conséquence et il est mesuré a chague énergie m. On
déduit donc a partir de I'expression (B.35) la relation suivante pour le coefficient
d'absorption:

K
a hn)=—CPM__ B.3
cem(hn) T (B.37)

ou f cpm(hn) est le flux nécessaire pour maintenir la photoconductivité constante et Kepy et
une constante qui est déterminée en calibrant le spectre relatif obtenu a I'aide d'un autre
spectre généralement obtenu par la transmission optique ou par la PDS.

I11.2. Résultats antérieurs de la CPM appliquée au a-Si:H

La CPM figure parmi les méhodes de caractérisation les plus intéressantes et les plus
utilisées pour la détermination du coefficient d'absorption optique sur le aSi:H. Elle est
sensible a I'absorption optiqgue méme pour des énergies de photons inférieures au gap. La
figure B.9 montre un spectre d'absorption optique typique du aSi:H mesuré par la technique
CPM au sein de notre laboratoire [38]. Nous distinguons les trois gammes d'absorption
optique: la forte, la moyenne et la faible absorption. La zone de forte absorption sétae
approximativement au dessus de 1.7 eV. La zone de moyenne absorption est la partie linéaire
en échelle semi-logarithmique, elle sétend entre 1.5 et 1.7 eV. La zone de faible absorption
est située en dessous de 1.5 eV. Dans cette zone, nous pouvons remarquer la variation
sinusoidale du coefficient d'absorption optique. La forme sinusoidale du spectre est attribuée
aux réflexions multiples de la lumiére a la surface et a l'interface comprise entre la couche de
aSi:H et le substrat [39-41].
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FigureB.9: Spectre du coefficient d'absorption optique obtenus par la
CPM [38].

La complexité de la densité d'états du aSi:H et I'importance de la méhode CPM ont
entrainé des études théoriques et expérimentales pour interpréter le comportement du
coefficient d'absorption optique. Différents modéles de calcul du coefficient d'absorption
optique ont été ains mis en cauvre pour étudier les hypothéses et la validité de la CPM. Nous
présentons dans ce qui suit une rétrospective de ces travaux.

En considérant une couche mince de a-Si:H, Hattori et al. [42] ssimulent la CPM pour
déterminer le coefficient d’absorption optique. 1ls se basent sur un modéle de densité d’ états
simple qui consiste en deux niveaux discrets corrélés par une énergie U a I’intérieur du gap
Stués aes et a(es+U) par rapport au bas de la bande de conduction. Ils supposent auss que les
taux de capture des éectrons sont négligeables devant les taux de génération optique. lls
calculent séparément les coefficients d'absorption dus aux transitions des électrons et des
trous libres. Le coefficient d'absorption de la CPM reésulte aors de la sommation des deux
spectres.

La figure B.10 représente les spectres calculés du coefficient d’ absorption de la CPM

pour trois positions du niveau es. On remarque la présence d'une discontinuité dans le
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coefficient d’ absorption. D’ aprés leurs résultats, Hattori et al. [42] attribuent |'absorption
optique dans la gamme des faibles énergies a la contribution principale des trous et non a celle
des électrons telle que le prédisent les autres auteurs. Nous considérons cependant que
I'approche de Hattori et al. nest pas rédiste. Expé&imentalement, la mesure des
photoconductivités dues aux électrons et aux trous libres séparément est impossible.

(arb. units)
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Figure B.10: Variation en énergie de photons d'un spectre CPM
pour trois valeurs différentes du niveau e; [42].

Sur la base du modéle standard de densité d'états, Platz et al. [43] présentent une
simulation de la CPM et du coefficient d’ absorption optique par la méthode de convolution.
Ils maintiennent le taux de génération optique total constant pour chagque énergie de photons
dans la smulation de la CPM. lls remarquent une légéere sous-estimation du spectre
d'absorption obtenu par la CPM par rapport a celui calculé par la méthode de convolution.
Dans la simulation de la CPM, ils déterminent la variation de la durée de vie des électrons qui
sécrit t ,=D/G, en fonction de I’ énergie de photons. |Is remarquent que t, augmente dans la
gamme d'énergie entre 1.1 et 1.4 eV. lls expliquent ceci par le fait que les transitions optiques
qui mettent en jeu les trous libres engendrent une importante augmentation de la durée de vie
sur les états localisés. En dépit de cette observation, ils affirment que la variation de la durée
de vie n’entrave pas la détermination du coefficient d’ absorption par la simulation de la CPM.
Lesrésultats de Platz et al. [43] ne sont que partiellement basés sur un modéle d'expérience de
la CPM puisgue I'expérience réelle consiste en le maintien de la photoconductivité et non pas
du taux de génération optique. Ce qui explique I'insuffisance de leurs hypothéses.
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Schmidt et Rubinelli [44] ont présenté des résultats expérimentaux et théoriques du
coefficient d absorption optique pour le aSi:H obtenu par la CPM. Ils ont pris en compte
toutes les transitions éectroniques et optiques possibles pour le calcul du coefficient
d absorption par la méthode de convolution. Ils ont simulé et ont fait des mesures du
coefficient d absorption par la technique CPM sur des échantillons de aSi:H non dopés en
configuration coplanaire. Le spectre d’ absorption gqu'ils obtiennent par la CPM est inférieur au
spectre d’absorption calculé par la méthode de convolution pour des énergies de photons
comprises entre 0.8 et 1.3 eV. Selon ces auteurs, la contribution de I"absorption due aux
électrons qui proviennent de la bande de valence n’est pas négligeable dans le coefficient
d absorption total pour des énergies de photons inférieures a 1.2 eV. Ils concluent que la CPM
ne détecte pas |'absorption optique due aux trous.

En comparant les différents spectres d absorption obtenus par différentes techniques sur

du aSi:H dopé et non dopé, Mettler et al. [33] ont éudié les limites de la CPM. Ils trouvent
gue la déermination du spectre d'absorption par la CPM se fait s deux conditions sont

verifiées. Il est souvent observe experimentalement que la photoconductivité s ), varie en

fonction de la genération totale G et secrit s, U G9 d'apres le modéle de Rose ol g est une
constante appelée facteur de Rose. Ils généralisent cette dépendance a la conductivité totale

sous lumiere s 57, avec un exposant g, qui Secrit s o1 W GY .

Dans le cas de I'nypothése ad<<l de la CPM, on a G = fga, nous pouvons déduire que

Sph H (foa) et stor 1 (for)?.

Ains, Mettler et al. [33] proposent de valider la CPM en véifiant les conditions suivantes

pour chague énergie m:

a) Les exposants de la photoconductivité g et g doivent étre indépendants de I’ énergie de
photons.

b) Le taux de génération G doit lui aussi étre indépendant de I’ énergie de photons.

Ces deux conditions sont appelées points de fonctionnement. Ils se définissent comme étant
les points correspondant a la valeur numérique de la photoconductivité que I'on maintient
constante lors de |'expérience de la CPM. En effet, sur la courbe donnant Log spn en fonction
de Log G de lafigure B.11.3, ils déterminent le Gepwm qui correspond alavaleur de Scpv, €t a

partir de Gepy, ils déduisent ains le facteur de la photoconductivité gepm qui représentent les
points de fonctionnement.

Nous rapportons les résultats expérimentaux de ces auteurs concernant la conductivité

totale stor en fonction de la génération optique G sur du aSi:H intrinseque et sur du aSi:H
|égerement dopé p pour différentes valeurs d énergie de photons.
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Figures B.1ll.a: Variation de la
conductivité en fonction du taux de
génération pour trois valeurs d'énergie
de photons pour le a-S:H intrinseque.
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Figures B.12.a: Variation de la
conductivité en fonction du taux de
génération pour trois valeurs d'énergie
de photons pour le a-S:H dopé p.

Figures B.11.b: Variation de |'exposant
de la photoconductivité en fonction du
taux de génération pour trois valeurs
d'énergie de photons pour le a-S:H
intrinseque.
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Figures B.12.b: Variation de I'exposant
de la photoconductivité en fonction du
taux de génération pour trois valeurs
d'énergie de photons pour le a-S:H
dopé p.

On remarque sur les figures B.11.a et B.11.b concernant le aSi:H intrinseque que les
deux conditions sont veérifiées. Sur les figures B.12.a et B.12.b concernant le a-Si:H dopé p on
remarque gue les points de fonctionnement varient en fonction de I’ énergie de photons, donc
les deux conditions de la CPM ne sont pas vérifiées.

Nous venons de voir qu'il y a eu plusieurs tentatives d'explication du comportement du
spectre d'absorption optique obtenu par la CPM. L'étude des hypothéses et du domaine de
validité de la CPM reste encore ouverte a une large discussion, et a besoin de plus de

34



Chapitre B Coefficient d'absorption, photoconductivité, CPM et DBP: description et résultats antérieurs

clarification. L’interprétation du spectre d’ absorption optique obtenu, particuliérement dans la
gamme de la faible absorption, reste encore fort controversée.

Dans le cas de notre simulation, nous proposons d'utiliser le modéle standard de densité
d'états du aSi:H et d'utiliser les parametres microscopiques d'un matériau de bonne qualité
optodlectronique. Pour ['étude de la méthode CPM, nous étudions le comportement de
guelques grandeurs qui sont inaccessibles expérimentalement tel que les densités de charge
des états localisés et leurs taux de génération et de recombinaison. Le but de notre travail n'est
pas de lisser une quelconque courbe expérimentale du coefficient d'absorption optique mais
d'étudier les hypotheses de la CPM et de vérifier ses conditions de validité.

V. Photoconductivité a double faisceau (DBP)

Nous avons défini précédemment la réponse spectrale d'un semiconducteur comme
étant la variation en énergie de photons de la photoconductivité. Nous savons gque la longueur
d'onde et le flux d'une lumiére influent sur le comportement de la photoconductivité de fagon
gue la photoconductivité augmente lorsque I'énergie ou le flux de lumiére augmente. Il a été
montré que dans le cas d'un éclairement simultané par deux lumieres de longueurs d'onde
différentes d'un semiconducteur cristallin, la photoconductivité subit une diminution appelée
guenching optique. Cette méthode, appelée la photoconductivité a double faisceau, mettant en
évidence le quenching optique est présentée dans cette partie du chapitre. Nous présentons
auss le quenching optique de la photoconductivité ains que le modéle conceptuel de Rose
qui donne une explication de ce comportement dans les matériaux cristallins.

IV.1 Description

La méthode de la photoconductivité a double faisceau (DBP:. Dua Beam of
Photoconductivity) a été tres utilisée dans les matériaux cristallins présentant des états
localisés discrets particuliers dans le gap [45]. En effet, cette technique nous renseigne sur la
position en énergie de ces éats localisés. La méthode du DBP, basée sur la mesure de la
photoconductivité en fonction de I'énergie de photons, consiste a envoyer deux lumiéres
dintensités constantes issues de deux sources différentes. Un faisceau, dit primaire, est
envoyée avec un flux f o et une énergie de photons fixe supérieure au gap. L’ autre faisceau, dit

secondaire, est envoyé avec un flux f tel quef <<f ¢ et une énergie de photons dans la gamme
située entre le proche infrarouge et I'ultraviolet.

On rencontre dans la littérature la technique de la photoconductivité a double faisceau
modulé (DBMP: Dua Beam modulated of Photoconductivity) qui est une superposition de

deux faisceaux, le premier continu et le second modulé [46,47]. Il est a noter que les deux
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techniqgues DBP et DBMP sont totalement différentes. L’ utilisation d'un faisceau modulé
permet de mesurer les petites variations dun signa telle que la diminution de la
photoconductivité. Ainsi, nous n‘avons pas encore rencontré de travaux expérimentaux ou de
simulations effectués sur un matériau amorphe utilisant le DBP. Les travaux de la DBP
réalisés sur les semiconducteurs cristalins, ont mis en évidence la diminution de la
photoconductivité en fonction de I'augmentation de I'énergie de photons appelée quenching
optique.

IV.2. Le quenching optique

Les mesures de la photoconductivité en fonction de I’ énergie de photons par la méthode
du DBP sur des matériaux cristallins généralement dopés n montrent la présence d’'un
quenching optique [48]. Le quenching optique est la diminution de la photoconductivité en
fonction de I’ énergie de photons n de la lumiére secondaire. 1l est généralement observé dans
la gamme infrarouge.

Dans ses travaux sur des matériaux cristallins ayant des niveaux donneurs dans le gap,
Bube [48] montre que gréce a I’ éude du quenching optique ou thermique, la position des
niveaux dimperfections dans un matériau peut étre déterminée. Plus précisément, |’ énergie
seuil du quenching optique correspond approximativement a la position d'un niveau
d'imperfection par rapport au sommet de la bande de valence. Afin d'expliquer le quenching
optique, Bube considére ce niveau doublement chargé. La transition induisant le quenching
est due a I'électron qui passe de la bande de valence vers le niveau doublement chargé. Un
trou est ainsg libéré dans la bande de valence et piégé par la suite sur un niveau monovalent.
Un éectron libre de la bande de conduction est aors capturé par le niveau monovalent.

L e quenching optique de la photoconductivité sur du a-Si:H a été observeé par Persans et
Fritzsche [47] en utilisant la DBMP. Plusieurs processus de recombinaisons ont été isolés en
variant la longueur d' onde et la fréquence du faisceau secondaire. Cette mesure s effectue
pendant que I’ échantillon est éclairé avec un faisceau primaire. Pour T<200 K, ils observent
un quenching aux basses énergies au voisinage de 0.6 €V. Pour T>250 K, différents processus
du quenching se produisent au seuil de 0.9 eV. Pour 200<T<250 K, une nouvelle position du
signal est observée. Les résultats du quenching optique sont interprétés par |’excitation
optique des éectrons de la bande de valence vers les centres de recombinaison qui ont de
faibles coefficients de capture.
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IV.3. Modéle de Rose de la photoconductivité

A partir d'observations expérimentales montrant les variations de la photoconductivité

en fonction du taux de génération optique, Rose [49] propose dans son modéle une relation de
proportionnalité entre ces deux derniers comme suit:

Sph M GY (B.38)

ou g est appelé le facteur de Rose ou exposant de la photoconductivité. Sa vaeur varie

généralement entre 0.5 et 1. |l arrive que g dépasse I’ unité, on parle aors de supralinéarité de
la photoconductivité.

Afin d'expliquer les différentes variations de la photoconductivité en fonction de la
température ou de I'énergie de photons, Rose [49] propose un modéle conceptuel basé sur
I’ existence d'une distribution arbitraire de niveaux al’intérieur du gap. Ce modele a été utilise
par plusieurs auteurs [50] pour expliquer certains comportements de la photoconductivité,
notamment la diminution de la photoconductivité lorsque la température augmente appelée
"guenching thermique™ ou pour expliquer le quenching optique. Dans ce cas, Rose considere
dans son modée un photoconducteur ayant deux groupes de niveaux a l’intérieur du gap qui
se classent en deux types de centres: classe (1) et classe (I1), différenciés par leurs sections de
captures. La section de capture des électrons est |la méme que celle des trous sur un niveau de
classe (1) se trouvant a une énergie & par rapport a la bande de vaence. En revanche, la
section de capture des trous est nettement supérieure a celle des électrons sur un niveau de
classe (1) se trouvant a une énergie E, par rapport ala bande de valence.

Dans le cas ou le photoconducteur est éclaire, les quasi-niveaux de Fermi B, et B se
déplacent avec le flux de lumiére et peuvent avoir des positions diverses par rapport a & et
E,. Lorsque les niveaux B et B se trouvent entre B, et By, les niveaux de classe (1) et de
classe (I1) se comportent alors comme des centres de recombinaison. Par contre si ces deux
niveaux se situent en dessous de B, ou au dessus de B, ils se comportent alors comme des
centres piéges. Un centre piege a électron se défini comme étant un niveau qui a une plus
grande probabilité de libérer un éectron capturé que de capturer un trou. Le mécanisme
inverse caractérise un centre de recombinaison. En réalité, les centres de recombinaison et les
centres pieges sont séparés par des niveaux dits niveaux de déemarcation Dy, et D, qui ont été
définis par Simmons et Taylor [51] comme étant des niveaux pour lesquels la probabilité
d émission d'un éectron est égale a la probabilité de capture d' un électron (pour le niveau
Dn). Une définition similaire pour le cas des trous est donnée pour le niveau Dp. Les niveaux
Dy, et Dy ont par définition des positions proches des quasi-niveaux de Fermi respectifs. On
peut donc utiliser ces derniers pour distinguer les centres pieges des centres de recombinaison.
Rose propose deux cas de figure pour les positions des niveaux E; et E,.
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Dans le premier cas, le niveau de classe (1) est au dessus de B, et en dessous de Bx:
Erp<E1<Ern. Le niveau de classe (I1) est en dessous de E-: B<Er, (Figure B.13). Dans ce cas
seul le niveau de classe (1) participe ala recombinaison.

® e o E,
Ern
S Sy Sy
Eep
-—-0-0-0-FE
—0—O0——@—
o) O B

Figure B.13: Cas ou le photoconducteur est éclairé par un faible flux de lumiére
On représente les éectrons par @ et lestrous par O.

Dans le second cas, lorsque I’ énergie de photons ou la température augmente de sorte a
avoir la situation suivante: B<E<Ei<Er, (Figure B.14), le niveau de classe (I1) se convertit
de centre piége en centre de recombinaison. Le déplacement de Er, en dessous de E, est
appelé sensbilisation de la photoconductivité (sensitization of photoconductivity). Ce

phénomene conduit a une valeur supérieure a |’ unité pour le facteur de Rose g qui correspond
alasupralinéarité de la photoconductivité.

Err
B e % e
-8 -g-®:E
Erp
o © 0 =

Figure B.14: Casou le photoconducteur est éclairé par un fort flux de lumiére.
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Ainsi, sur la base de son modéle présenté ci-dessus, Rose suggére que le phénoméne du
guenching thermique survient du transfert des trous des niveaux de classe (I1) vers les niveaux
de classe (I) aprées la sensbilisation du photoconducteur. Rose prévoit que la
photoconductivité résultant dune excitation lumineuse dans le visible peut étre
considérablement réduite en gjoutant une autre lumiere située dans le domaine infrarouge:
c'est le quenching optique. Il s'explique de la méme maniere que le quenching thermique
(Figure B.15). En effet, s I'énergie de la lumiére infrarouge correspond a |'énergie séparant un
niveau de classe (I1) de la bande de valence, il y aura alors capture d'électrons par ce niveau
de classe (I1). Des trous seront donc libérés dans la bande de valence vont étre capturés par un
niveau de classe (I). La capture d'dectrons libres par le niveau de classe () va donc
augmenter, et leur concentration dans la bande de conduction diminue [52].

o ————@———Classe())

__’_____.___

——— @ -0——-@ Clase(ll)
P S Y
‘Lhn (Infrarouge)

O¢—0O

Figure B.15: Illustration du transfert des trous d' un niveau de
classe (1) vers un niveau de classe (1).

Bien que le modéle de Rose présenté ci-dessus donne une explication du quenching
thermique et optique de la photoconductivité, il n'est pas adapté pour le cas du aSi:H a cause
de la complexité de la distribution des états |ocalisés dans e gap.

Dans le cadre de notre travaill nous verrons par la suite, pour le cas du aSi:H, les
variations de la photoconductivité en fonction de la température, de I’ énergie de photons et du
taux de génération. Nous étudierons aussi les singularités obtenues ainsi que les variations de
I’ exposant de la photoconductivité en fonction du taux de génération.
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La mesure de la photoconductivité permet d’ accéder directement a quelques propriétés
des semiconducteurs dont |’ absorption optique. En effet, il existe, dans le cas des matériaux
crigtalins, une dépendance linéaire entre le coefficient d absorption optique et la
photoconductivité. Dans le cas des matériaux amorphes, cette linéarité disparait du fait de
I’existence d'états localisés dans le gap. Cependant, on peut indirectement déterminer le
coefficient d’ absorption a partir de latechnique CPM qui est basée sur la photoconductivité.

Nous développons dans ce chapitre les étapes que nous avons suivies dans notre
simulation numérique. Notre travail est basé sur le modéle standard de densité d' état (DOS:
Density Of States) (voir § A.l1.5) en prenant soin de vérifier les conditions de raccordement
entre les bandes d'états étendus et leurs queues de bandes respectives. Nous présentons ensuite
les équations permettant le calcul des concentrations n et p a I’équilibre et hors équilibre
thermodynamique. Ces concentrations sont nécessaires pour le calcul des taux de
recombinaison, de génération optique et des fonctions d'occupation sur les différents états
localisés. Puis nous donnons I'algorithme et la méthode numérique du calcul de n et p et les
parametres de la DOS du aSi:H utilisés. A partir de ces mémes équations, nous adaptons
['algorithme du calcul de n et p au calcul de la CPM et de la photoconductivité a double
faisceau (DBP:. Dua Beam of Photoconductivity). Nous développons ainsi la méthode de
calcul utilisée pour smuler laCPM et la DBP.

|. Description du modele de densité d’ états utilise

Avant de donner le formalisme de calcul, nous décrivons d' abord en détail le modéle
standard de densité d’ états utilisé dans notre simulation.

Dans ce modéle, nous distinguons les éats étendus de la bande de conduction (CB:
conduction band) et les états étendus de la bande de vaence (VB: valence band) qui se
prolongent en deux queues de bandes exponentielles a I'intérieur du gap. Ceci en tenant
compte de la continuité entre les états étendus des bandes et |es queues de bande, ainsi que de
la continuité de leurs dérivées comme nous le verrons dans le § C.I1.4. Nous considérons aussi
dans ce modéle des états profonds en forme de deux gaussiennes au milieu du gap dus aux
liaisons pendantes (voir figure C.1).
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CB

Log [ N(E) |

E

Y db c

Figure C.1: Modéle standard de densité d’ états pour le a-S:H utilisé dans
notre calcul.

Nous donnons dans ce qui suit les hypothéses et les équations correspondant a ce
modele de densité d’ états.

|.1. Etats des queues de bandes

Les densités d'états des queues de bandes sont prises comme des décroissances
exponentielles a I'intérieur du gap. Nous considérons la queue de bande de conduction (CBT:
conduction band tail) et la queue de bande de valence (VBT: vaence band tail) comme étant
chacune une série de centres monovalents auxquels nous appliquons la statistique de
Simmons et Taylor [51] que nous développerons par la suite dans le § C.I1.2. Leurs
expressions sont données pour |aCBT et la VBT respectivement par:

aE-E_ O
N (E) =N apéTCi (C.1)
c 9

aE - EO
KT,

(C.2)

N, (E) = N2 exp
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ou T et T, sont les températures caractéristiques de la CBT et de la VBT respectivement,

k est la constante de Boltzmann et N2, et N9, sont les densités effectives de la CBT et de la

VBT respectivement.

|.2. Etats desliaisons pendantes

En raison de la complexité de la structure amorphe, particuliérement celle du aSi:H, la
distribution des états corrélés des liaisons pendantes (DB: dangling bonds) reste encore trés
controversée. En effet, plusieurs modeles de distribution de la densité d’ états sont attribués
aux liaisons pendantes dans le but d expliquer par exemple les différents comportements
expérimentaux de la photoconductivité observés [53]. Par exemple, I’ hypothése simplifiée de
deux états discrets corrélés est utilisée pour expliquer le comportement de quelques propriétés
du aSi:H notamment la photoconductivité en fonction de la température [11,54,55]. La
considération d’'un élargissement de ces deux états discrets en forme de gaussiennes savere
nécessaire pour obtenir des résultats réalistes comme dans notre calcul du coefficient
d absorption optique. En effet, nous testerons dans notre smulation dans un premier temps
I'effet de ces deux niveaux des liaisons pendantes discrets sur le calcul du coefficient
d'absorption optique. Ensuite, nous considérerons un éargissement de ces nivaux qui
prendrons une distribution en forme de gaussiennes. L'utilisation de la distribution en
gaussienne donne des résultats plus cohérents. La justification détaillée de ce choix sera
donnée dans le chapitre suivant. Les expressions des densités d'états des deux gaussiennes

peuvent seécrire de la maniere suivante:

N 2 (E-E,)?0
D*O. N a; (E) = —2— exp6- db/ * c3
DBl() w2p p8 e - (C3
] N & (E-E, - U?0
D NDBZ(E):—WJdZt)_pe(pE- ( 2332 ) N (C.9)
4]

ou Ny, est la densité totale des liaisons pendantes et w est la déviation standard. Cette derniere
représente la demi-largeur a mi-hauteur de chacune des gaussiennes. Les niveaux
énergétiques congtituant les gaussiennes sont corrélés deux a deux avec l'énergie de
corrélation U dite de Hubbard. Cette derniére résulte de la somme d'un terme positif de
répulsion coulombienne et d'un terme négatif di aux diverses interactions avec le réseau. Il
est communément admis dans le cas du aSi:H que U soit positive.
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|.3. Etats éendus des bandes

Nous appliquons |'hypothese des densités d'états paraboliques des bandes des
semiconducteurs cristallins aux états étendus du aSi:H. On rappelle que les expressions des
densités d'états étendus de la CB et de la VB calculées dans le cas d un semiconducteur
cristallin sont données respectivement par:

N.(E)=A JE- Eg (C.5)
Ny(E)=A,Ey-E (C.6)

ou Eqo et B0 sont les positions énergétiques des bords de bande de valence et de conduction.
Eqo=Eco-Evo définit la largeur du gap optique dans le cas de notre matériau. Ac et A, sont des
constantes qui S écrivent en fonction des masses effectives des éectrons et des trous comme
suit:

* 03/2 x 2312

2m
et A, =4p &—F° (C.7)

h? 5 g§h® 5

ol m, et m; sont les masses effectives des électrons et des trous respectivement et h est la

constante de Planck.

Nous montrerons dans ce qui suit comment nous écrivons les expressions des densités
d états étendus dans les bandes, CB et VB, en fonction de E; et E, qui délimitent le gap de
mobilité dans le aSi:H.

|.4. Continuité entre les densités d’ états étendus des bandes et les

états des queues de bandes

Nous adoptons les expressions des densités d’ états étendus des bandes, établies pour le
cas d'un cristal, en fonction de E; et E, dits points de raccordement. Ces points délimitent le
gap de mobilité (voir figure C.2). Nous imposons ainsi simultanément la continuité de la
densité d’ états entre chague bande et sa queue de bande, ainsi que celle de leurs dérivées, en
E: et E, [57,58]. On parle alors de conditions de raccordement. En effet, les expressions (C.5)
et (C.6) des densités d' états sont calculées dans le cas d’un matériau cristallin et sont donc
fonctions de I’ énergie du gap d'un cristal. La continuité entre [a CB et la CBT et celle entre la
VB et laVBT se traduisent par les conditions suivantes:
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_i_ NC(EC) = th(Ec) i NV(EV) = Nvt(Ev)
I 1
idN_(E)| _ dN(E) et i dN,(E)] _ dN,(E) (C.8
el oh Sl I : = — vt~/
i dE g dE |g i dE g dE |,
Nous obtenons ainsi les expressions de Ey et E,o vérifiant les conditions précédentes:
KT, KT,
Ep=Ec- —° o Evo=E, + —" (C9)
Nous pouvons donc déduire les expressions que doivent vérifier NO et N, :
KT, KT,
N =A, TC et NO =A, TV (C.10)
Ac et A, sont données par les équations (C.7).
A
Points de raccordement
~—
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(2]
5 | |
5 | |
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o | cBT /I |
| N
| | |
— — >
Ey, |<EV° Gap optique E;(i | Ec Energie
| |
| Gap de mobilité |
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Figure C.2: Schéma représentant |es points de raccordement entre chaque
bande d'états étendus et sa queue de bande.

|I. Calcul des concentrationsdes porteurslibres

La procédure du calcul des concentrations des porteurs de charge libres n et p a
I”équilibre et hors équilibre thermodynamique est présentée. Dans le cas de notre simulation,
nous considérons |'équilibre thermodynamique lorsque le matériau est sous obscurité et le
hors équilibre lorsque qu'il est sous 'éclairement. Nous utilisons I'équation de neutralité pour
le calcul des concentrations des charges libres al'équilibre thermodynamique. Pour le cas hors
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équilibre thermodynamique, c'est I'équation de continuité des électrons et I'équation de
neutralité que nous utilisons pour le calcul de n et p par unité de volume. Dans tout ce qui
suit, I'indice "0" représentera I’ obscurité. Il sera ains question de calculer les probabilités
d'occupation, al'équilibre et hors équilibre thermodynamique, sur tous les états qui composent
notre modéle de densité d'états (DOS) du aSi:H et de calculer les taux de recombinaison et de
génération optiqgue. On admet que ces vitesses de recombinaison et de génération sont
uniformes dans tout le matériaul.

I1.1. Equilibrethermodynamique

L’ équation de neutralité, qui découle de I’ éguation de Poisson, nous permet de calculer
le niveau de Fermi B a I'équilibre thermodynamique afin de remonter aux concentrations
des porteurs de charges libres ny et py. En I'absence d'un champ éectrique interne, |'égquation
de neutraité permet au calcul de converger vers la solution recherchée en imposant la
neutralité éectrique dans le matériau étudié. L’ éguation de neutralité est la suivante:

No - Po*Quo- Quio * Qo - Qupo = 0 (C1y)

Cette équation fait intervenir toutes les charges présentes dans le matériau. Leurs
concentrations sont explicitées dans ce qui suit.

Dans le cas de notre modele de densité d’ états du a-Si:H, nous appliquons, a I’ équilibre
thermodynamique, la statistique de Fermi-Dirac sur les états étendus des bandes. Sous
obscurité, la probabilité d’ occupation d’'un électron sur les états de la CB est donnée en
fonction du niveau de Fermi B-o comme suit:

1

fo(E) = (C.12)
aE-Eno
l+expe———+
pg KT g

Les concentrations des porteurs de charges libres a I'équilibre thermodynamique sont
données aors par:

aEp- E

6 o
No =Ng expe———° % Ct Po =N expg
kT p e

ol N2 et N sont les densités d'états équivalentes aux bords de la bande interdite qui

sécrivent:
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La statistique de Fermi-Dirac est adaptée pour calculer la probabilité d'occupation des
électrons et des trous sur un état monovalent a I'équilibre thermodynamique. La probabilité de
trouver un éectron sur un niveau E de I'une des queues de bande s écrit a l'aide de la fonction
de Fermi-Dirac.

Les densités de charge des électrons Qo €t destrous Qo Sur les états de la CBT et la

VBT respectivement sont données aors par:
E, E
QctO = EO th(E)fO(E)dE et QvtO = Eé Nvt(E) [1' fO(E)] dE

On a vu dans la partie 1.3 de ce chapitre que les niveaux profonds dans le gap dus aux

liai sons pendantes possédent trois états de charge différents: D*, D° et D™ . Dans ce cas, ni
la statistique de Fermi-Dirac, ni celle de Hall-Shockley-Read [37] ne s appliquent pour ces
états. A I’ équilibre thermodynamique, la répartition des charges sur ces états peut étre décrite
par la statistique de I’ensemble grand canonique. En tenant compte de la dégénérescence de
chague éat, la fonction de partition a été utilisée pour ce systéme pour déterminer

| expression des fonctions d’ occupation f, (E), fo(E) et f, (E). Ces fonctions d'occupation

expriment les probabilités de trouver les liaisons pendantes dans I'état DY, D° et D"
respectivement. Les expressions des fonctions d'occupation sont les suivantes [11]:

L (E) = 1

::: DU S S

112(e) =21, (E) apgéﬁi—f% (€13)
::: 2(E, - Eﬁ Us

i —f* FO

ifo (E)=1,(E) e -

Les densités des liaisons pendantes Qg , & Qp,, dans |'état de charge D™ et D*
respectivement sécrivent alors de la maniére suivante:

E, ] . E .
Quo = 2 N oe (E)fo (E)dE e Qo = E(‘: N g (E)fq (E)dE

\4

La méthode itérative de Newton convient au calcul des concentrations ny et pp pour une
température donnée et ne fait intervenir que des dérivées partielles du premier ordre.
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I1.2. Horséquilibrethermodynamique/ Régime stationnaire

Lorsgu’on éclaire uniformément un échantillon, un régime permanent s établit. Le
niveau de Fermi calculé al’ équilibre thermodynamique se dédouble en deux quasi-niveaux de
Fermi: un pour les €électrons (Er,) et un pour les trous (Erp). Dans ce cas, nous avons besoin
d'un systéme de deux éguations pour calculer les quasi-niveaux de Fermi En et B afin de
remonter aux concentrations des charges libres n et p hors équilibre thermodynamique. Nous
développerons dans ce qui suit la procédure du calcul de n et p, des taux d émission et de
capture sur les différents états localises, des taux de génération optique et des fonctions
d occupation sur les états éendus, sur les queues de bande et sur les états des liaisons
pendantes.

[1.2.1. Systéme d'équations utilisé

L es équations de continuité des é ectrons et des trous s écrivent de la maniére suivante:

dn

E:Gn' Un:O (C14)
dp _ _

< = Gp~ Up =0 (C.15)

ou G, est le taux de génération optique d'éectrons dans la CB et G, est le taux de génération
optique de trous dans la VB.

Les équations de continuité des électrons et des trous conduisent ainsi a une méme
équation: c'est I'équation de génération-recombinaison. 1l est donc nécessaire d'utiliser une
autre équation pour le calcul en régime stationnaire. L’ équation de neutralité convient pour
cela, puisque la neutralité dans le matériau doit étre vérifiée a chaque énergie de photons et a
chague température. Nous prenons en compte toutes les concentrations de charge dans le
matériau (libres et fixes), ains que toutes les transitions thermiques et optiques entre les
différents états localisés et les états étendus (voir figures C.3 et C.4) et de la génération
interbande Go (VB vers CB). L'équation de neutraité et |'éguation de génération-
recombinai son sécrivent donc comme suit:

Gp+G +G3+Gs+G7+Uy- Uy +Ug- Ug+Up - Up +Ujs- Ug=0  (C.16)
N-p+Qq- Qu+Qy - Qp =0 (C.17)

oules G (i =0,1,...8) sont les différentes composantes du taux de génération et les U
(i=12,...16) sont les vitesses de recombinaison (voir figures C.3 et C.4). Q. (Qyt) et la
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densité de charge des éectrons (trous) sur les éats de la CBT (VBT) e Qy, (Qgp) et la

densité des liaisons pendantes dans I'éat de charge D™ (D™). Les expressions de ces densités
seront explicitées par la suite.

11.2.2. Cinétique des échanges

Afin de résoudre le systeme d'équations (C.16) et (C.17), nous donnons les échanges
électroniques et optiques entre les différents états localisés et ceux des bandes étendues (voir
figures C.3 et C.4). Nous pouvons donc écrire les équations qui régissent la cinétique des
échanges sur chaque état localise. Pour traduire mathématiquement ces processus de
recombinaison, nous allons utiliser des modéles de statistique qui correspondent a chague
type de niveau dans le gap. Dans le cas du aSi:H tous les processus de recombinaison sont
négligés, en dehors de la recombinaison indirecte. Ceci nous permet de calculer la fonction
d’ occupation des électrons et celle des trous hors équilibre thermodynamique sur les états
monovalents des queues de bandes et sur les états corrél és des liai sons pendantes.

La statistique pour un niveau d'un seul type de centre de recombinaison dans un
semiconducteur cristallin a été développée par Hall, Shockley et Read (HSR) [37]. Cette
statistique a été éendue pour le cas d'une distribution continue d'états monovaents par

Simmons et Taylor [51]. Cette approche convient parfaitement pour la distribution
exponentielle des densités des queues de bande du aSi:H. Toutes les transitions qui font
intervenir un éat E monovalent des queues (CBT et VBT) et les états étendus des deux
bandes sont pris en compte dans nos équations.

Ec U]_ U2 Gl U5 U6 Gg

S I I =

\

| “‘IK\Y,K']—'\
v . v

U Uy & Us Ug Gy

— Transitions des électrons
----p Trangitions des trous
— Transitions optiques des électrons

Figure C.3: Représentation de toutes les transitions thermiques et optiques
possibles entre les queues de bandes et |es états étendus.
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Les expressions des différents U; traduisant les taux d'émission et de capture des
électrons et des trous sur un niveau E, de la CBT et de la VBT, sont données d'apres la

statistique de HSR [37] dans le tableau 1 suivant:

Tableau 1: Expressions des taux d'émission et capture thermique sur les états

des queues de bandes.
Notation Sens Vitesse de recombinaison
Uy émission d’'un électron e (E)f S (E)N (E)
Trangtions entre la o o o
CBT e les &ats U, capture d'un électron nCS[1- fS(E)] N (E)
etendus Us capture d’ un trou pPCf S (E) Ny (E)
Ug émission d'un trou egt(E) [1- fSYE) N(E)
Us émission d’'un électron el'(E)f V' (E)N ,(E)
Transitions entre la dun &
VBT e les états Jo capiure diun GECon | nCyt[1- 3! (E)] Ny (E)
étendus Ur capture d’un trou p C\ét f YYE) N (E)
Us émission d’'un trou e‘gt(E) [1- fYY(E)IN ((E)

ey e e sont les coefficients d’ émission des électrons et des trous respectivement.
Ch et C;‘, sont les coefficients de capture des électrons et des trous respectivement.

f X (E) représente lafonction d’ occupation des éectrons.
N, (E) est ladensité d’ éat de la queue de bande x.

L’ exposant x © ct ou vt traduit la queue de bande de conduction (CBT) ou la queue de bande
de valence (VBT) respectivement.

Nous rappelons les expressions des coefficients d’ émission des électrons et des trous
qui s écrivent respectivement en fonction des coefficients de capture:
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aE- E; o

CX
ei(E) = Cin, e
eX(E)=Cxn, expgElig
e kT g

ou ny est la concentration intrinseque de charges et E le milieu de la bande interdite.

Pour le cas des liaisons pendantes qui présentent des états doublement chargés, il est

nécessaire de procéder autrement étudier la recombinaison sur ces états. Okamoto et al. [11]
utilisent un calcul proche de celui de HSR [37]: ils supposent qu'on peut appliquer la

recombinaison de HSR sur chacun des niveaux qui composent les états D, D° e D™ des
liaisons pendantes et que la concentration des liaisons pendantes est suffisamment faible pour
négliger les transitions entre états localisés. Ils écrivent donc la cinétique des échanges sur
chague niveau composant les états des liaisons pendantes (voir tableau 2).

Nous donnons sur la figure C.4 le schéma de toutes les transitons électroniques et
optiques possibles entres un état E des liaisons pendantes et les états étendus.

Ug Un Uz Gs Usis Gy E.
KX A
D___ 1 _Ew
D* v |
e Bl et S c
'I ; A 4 ! E,
Uo Gg Uiz Ui G Uie

Transitions des éectrons
----p Trangitions des trous
—p Transitions optiques des électrons

Figure C.4: Représentation de toutes | es transitions ther miques et optiques

possibles entre un état E des liaisons pendantes et |es états étendus des bandes.
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Tableau 2: Expressions des taux d'émission et capture thermique sur les états
des liaisons pendantes.

Notation Transition Sens reg:)i::iisﬁalqgon
Uy D*+e® D° | Captured un éectrondelaCB par D* nC; f*(E) Npg(E)
U1o D*® D° +t Emissiond’ untroude D* verslaVB e;(E) f*(E) N pgy (E)
Ui D°® D* +e | Emissiond un dectronde D° verslaCB | €n(E) f°(E) N g (E)
Uiz D% +e® D” | Captured un éectrondelaCB par D° nCy f °(E) Ny, (E)
Uis D°+t® D* Capture d' un trou de la VB par D° pCSfO(E) N g (E)
Uig D°® D™ +t Emission d’ un trou de D° verslaVB eﬁ(E)f °(E) N g (E)
Uis D" ® D°+e | Emissiond'unéectronde D™ verslaCB | €,(E)f” (E) Npg(E)
Uss D +t® D° Captured' un trou delaVB par D° pcbf_ (B) NDBl(E)

el et e{, sont les coefficients d’émission des éectrons et des trous respectivement.

L’indice j fait référence aux états D*, D% et D™ (j: +,0,-).

CL et Cg) sont les coefficients de capture des électrons et des trous respectivement.

f1 représente la fonction d occupation sur les états des liaisons pendantes.

Nab est la concentration totale des liaisons pendantes.

Chaque état de charge de la liaison pendante est en équilibre thermodynamique avec les

états étendus. Nous pouvons aors déterminer les coefficients d’émission en fonction des taux

d’ occupation et en fonction des coefficients de capture en appliquant le principe du bilan
détaillé [55] : Uy = Us1, Uso = Uss, Ugg = Usz, U14 = Usg (Voir figure C.4). On obtient alors::

fo (E) s
HE
fo (E) -
HE
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11.2.3. Génération et absor ption optiques

Suivant les hypotheses de notre calcul, c'est a dire pour une absorption uniforme de la
lumiére par une couche mince de aSi:H et en I'absence d'un champ éectrique interne, nous
déterminons les taux de génération optique par unité de volume. Dans le cas ou
I'approximation ad<<l est valable, nous rappelons I'expression du taux de génération en
fonction du flux de lumiere et celle du coefficient d'absorption optique gue nous avons
données dans le 8 B.I1.2.2:

G(hn)=f ,a(hn)

A partir de cette relation, nous pouvons calculer les composantes G; du taux de
génération optique qui sécrivent en fonction des composantes du coefficient d'absorption
optique de la maniére suivante:

G, (hn)=f,a,(hn)

Sur la base de notre modéle de densité d'états, nous énumérons toutes les transitions
optiques possibles entre les différents états localisés et les états étendus de la CB et de laVB

(voir les figures C.3 et C.4). Une transition optique n'a lieu que s I'énergie de photons hn
correspond au moins a la différence énergétique entre un état localisé et un état de la CB ou
de la VB. L'énergie m ains absorbée permettra a I'éectron de passer d'un niveau initial E
vers un autre niveau final (E+m). Le coefficient d’absorption optique total est calculé en
intégrant le produit de convolution des densités d'états des niveaux occupés par les éectrons
et des densités d'états des niveaux vides. Cette intégrale est multipliée par I'éément de matrice
de transition optique M(m) qui dépend de I'énergie de photons de la transition optique
considérée. Ce terme exprime la probabilité de transition d'un état vers un autre. Nous

rappelons |'expression du coefficient d'absorption pour une énergie de photons m donnée:
+¥
a(hn) = M(hn) gNinitiaI(E)finitial(E) Niina (E +hn)f o (E+hn)dE (C.18)

oU Nintia(E) est la densité d' états initiaux a I'énergie E et Nfina(E+hn) et la densité d'états
finaux séparés de I'énergie hn des éats initiaux. finita(E) €& fina(E+n) sont les fonctions
d’ occupation des états initiaux et finaux respectivement. Les fonctions d'occupation
nécessaires au calcul de a sont déduites en faisant le bilan des vitesses de recombinaison sur
chague état localise dont le détail du calcul sera donné dans le § C.111.2.4. Toutes les
équations que nous établissons sont indépendantes du choix de I'expression de la matrice de
transition. Notre choix de la matrice de transition et sa justification seront donnés dans le
chapitre suivant qui concerne les résultats.
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Les expressions des différents G, traduisant les taux de génération d'éectrons a partir
delaCBT et dela VBT vers les états étendus, sont données comme suit (voir figure C.3):

G,(hn)=f, M(hn) & N (E)f & (E)N, (E + hn) [1- f (E + hn)] dE

EV

EC
G, (hn)=f , M(n) 5N, (E - hn) fi- £ (E- )N E)[1- f&(E)] dE
G, (hn)=f , M(hn) Ec‘;Nvt(E)fr‘]’t(E)Nc(E+ hn) [1- f(E +hn)| dE

EV

EC
G, (hn)=f ,M(hn) 5N, (E- hn) [1- f(E- hn)|N,(E)[1- f"'(E)] dE
EV
Nous donnons ci-dessous les expressions des taux de génération optique, dus aux
transitions a partir des états des liaisons pendantes, comme pour le cas des queues de bande

(voir figure C.4):

Ge (hn) = , M(hn) 3N gy (E)°(E) N (E+hn)L- f_(E+hn)] dE
E\/
EC
Gg(hn)=f ;M(hn) & N, (E- hn) [1- f_(E- hn)|N g, (E)f °(E) dE
E\/
G7(hn)=f0M(hn)E5NDBl(E)f'(E) N (E+hn+U) [1- f_(E+hn+U)| dE
E\/

E, +
Gg(hn)=f ; M(hn) 5N, (E- hn)[i- f (E - hn)| Nog, (E)f *(E) dE
EV
Dans le calcul des taux de génération optique a partir des états localises, les bornes
d'intégrale de I'équation sont réduites a E, et E; qui délimitent le gap de mobilité.
Pour le cas de I'absorption induisant la transition optique interbande G, I'énergie de
photons m doit étre supérieure ou égale al'énergie du gap. Son expression est la suivante:

G,(hn) = f ;M(hn) 3 N, (E)[1- f, (E)]N_(E+hn)[1- f_(E +hn)] dE
- ¥

L'éat initia de latransition interbande se trouvant a une énergie E de la bande de vaence, les
bornes d'intégration sécriront cette foisde - ¥ a E,. Contrairement a certains auteurs qui
considérent que la fonction d'occupation des électrons dans la VB et celle des places vacantes
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dans la CB sont égales a un, nous tenons compte dans notre calcul de ces probabilités
d'occupation.

Les différents termes G ains établis vont nous permettre de calculer les concentrations
des charges libres n et p a une énergie hn donnée. Ceci par la résolution du systéme
d'équations formé de I'équation de continuité des éectrons et de |I'équation de neutralité donné
précédemment (équations C.16 et C.17). Ce qui nous permettra par la suite de calculer tous
les termes qui dépendent des concentrations n et p et de calculer ains les différentes
composantes du coefficient d'absorption optique a;(hn). Il suffit alors de sommer ces

derniéres pour avoir le coefficient d'absorption optique total & une énergie m comme suit:
8
a(hn) = a a; (hn)
i=0

En faisant varier I'énergie de photons m, nous obtenons le spectre d'absorption optique
total a(hn) par la méthode de convolution ainsi que ses composantes a; (hn). Nous verrons

dans le chapitre suivant que les a; (hn) nous permettront de voir la contribution des différents

états localisés dans |'absorption optique.
11.2.4. Calcul desfonctions d'occupation

Nous établissons dans cette partie les expressions des fonctions d'occupation des états
étendus des bandes ains que celles des états localisés dans le cas hors équilibre
thermodynamique. La statistique de Fermi-Dirac reste valable pour les états étendus des
bandes. Pour le cas des états localisés, hous montrerons que les différents termes des taux de
recombinaison et des taux de génération optique établis précédemment nous permettent de
calculer les fonctions d'occupation.

I1.4.2.a. Fonctions d'occupation sur les états étendus

Lorsgue le matériau est éclairé, on est dans le cas hors équilibre. Les fonctions
d’ occupation des charges libres dans les états étendus s écrivent alors en fonction des quasi-
niveaux de Fermi, B, et Erp, des électrons et des trous respectivement. Leurs expressions sont
les suivantes:

fo(E) = - (C.20)
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f(E) = 1 (C.21)

e
HrePe T

ou fo(E) (f,(E)) représente la probabilité pour qu’il y ait des électrons (des trous) dans la bande
de conduction (bande de valence). T est |la température.

I--I-O

Q

Contrairement au cas de I'équilibre thermodynamique, la statistique de Fermi-Dirac ne
sapplique plus pour les états des queues de bande. Nous dével oppons ci-dessous la méthode
calcul des fonctions d'occupation sur les états des queues de bande et sur les états des liaisons
pendantes.

11.4.2.b. Fonctions d'occupation sur les queues de bande

Les expressions des fonctions d’ occupation des queues de bande sont alors déterminées
en faisant le bilan des transitions thermiques et optiques.

Les équations cinétiques en régime stationnaire, qui régissent la concentration des
électrons sur laCBT et sur la VBT, s écrivent respectivement:

N«(E)fSHE
df ct()n()]:”2_U1+||4_U3+Gz-6120 (C.22)
d[N,(E)f ' (E)

[ Vt()n( ]:U6_U5_U7+U8+G4-G3:0 (C.23)

En utilisant chacune des éguations (C.22) et (C.23), nous obtenons les taux
d  occupations des éectrons sur un niveau E des queues de bandes:

ey(E) +nCy +f o M(hn)N,, (E- hn)

fX(E) = C.24
(6] e (E)+eX(E)+nC¥ +pCy +f oM(hn) [N (E- hn)+N(E+hn)] (29
Ceci nous permet de calculer les densités de charge totale sur les queues de bande:
% t
Qe = ON«(E) f1 (E)dE (C.25)
Ey
= t
Que = ONW(E) - 1) e (C.26)
Ev

ou Qq est la densité de charge totale des électrons sur la queue de bande de conduction et Q¢
est la densité de charge totale des trous sur la queue de bande de valence.
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I1.4.2.c. Fonctions d'occupation sur les liaisons pendantes

Comme rapporté précédemment, les états énergétiques des liaisons pendantes se
présentent comme deux gaussiennes. Les niveaux des deux gaussiennes sont corrélés deux a
deux par I'énergie de corrélation U a I’intérieur du gap. Nous considérons un niveau discret
pour les états des liaisons pendantes pour écrire le bilan des échanges entres ce niveau et les

états étendus. En se basant sur les résultats de Okamoto et al. [11], nous caculons les
fonctions d’ occupation en rgjoutant aux éguations cinétiques, en régime stationnaire, les

transitions optiques [44]. Les équations donnant la cinétique des échanges sur les états D™,

D™ et D respectivement sont (voir figure C.3):

d(Qddk')t(E)) - Ull + U13 _ Ug _ UlO +GS - G8 =0 (C27)
d(Qccj:;(E)) — U12 + U14 - U15 - U16 +G6 - G7 =0 (C.28)
g+ (E+(e)1 c29

En manipulant ces trois équations nous obtenons les expressions suivantes des fonctions
d’ occupation:

CC1l" CC3
fO(F) = =— === C.30
(B) e (C.30)
CC2" CC3
fr(E)=—T= C31
E)=—c (C31)
f-(E) = ca’ cc4 (C.32)

CC

avec

ccl=nC; +e’(E)+f ,M(hn)N,(E- hn)[1- f,(E- h)]
CC2 = eD(E)+pCY +f o M(hn)N(E + hn)[L- f(E +hn)]
CC3 = pC;, +e;(E)+f o M(hn)N_(E+U+hn)[L- f (E+U+ hn)

CcC4 = €2 (E) +nCY +f o M(hn)N,, (E - hn)[L- f, (E- hn)]

CC=CCl CC3+CC2” cc3+cer” cc4
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Nous reportons sur la figure C.5 les variations des fonctions d occupation des états D ™,

D% et D~ sous éclairement. Nous pouvons donc écrire les expressions de leurs densités de
charge respectivement:

+ E. +
Qu = of (E)N g, (E)dE (C.33)
EC
Q% =of °(E)N g, (E) dE (C.34)
EC
Qy, = of (E)Npg,(E)dE (C.35)

E

v

La somme de ces densités de charges nous donne la concentration totale des liaisons
pendantes N g,

10 - m wmnmmnmmnmmmn—
0 +
P8 f
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o ot
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Figure C.5: Tracé des fonctions d’ occupation des liaisons
pendantes sous éclairement.
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I1.3. Procédure du calcul des concentrations des porteurs libresn

et p et parametr es microscopiques

Aprés avoir donné les expressions nécessaires pour le calcul des concentrations de
charges libres n et p, nous donnons dans ce qui suit I'algorithme du calcul, la méhode
numérique et les paramétres qui caractérisent le aSi:H.

11.3.1. Organigrammedu calcul den et p

Nous donnons dans la figure C.6 I'organigramme de calcul des concentrations des
porteurs de charges libres n et p a une énergie de photons m. Nous injectons les parameétres
propres au matériau et les parameétres extérieurs comme la température et le flux de lumiére.
Nous rappelons que n et p sexpriment en fonction des quasi-niveaux de Fermi par:

E

£ _ ﬁ _ E .
rontonfEn e  En

et p:N\?expgT

En raison du grand écart en ordre de grandeur entre n et p, nous avons chois les
variables B et B au lieu de n et p pour faciliter le calcul. En effet, le fait que B, et By
soient de méme ordre de grandeur permet d'assurer et de rendre plus rapide la convergence
vers la solution recherchée. Pour cela, il suffit de donner une valeur initiale physiquement
significative a B+ et a B, comme, par exemple, la valeur du niveau de Fermi a |’ équilibre
thermodynamique. Ensuite, des itérations successives sont faites a chaque énergie de photons

Q-l--o:
Q-

pour le couple (Ern, Erp). dEm et dEr, sont les pas qui donnent la nouvelle valeur de G-, et By
apres chague itération. Les criteres darrét e, et e, pour chague quasi-niveau de Fermi sont

choisis de I’ ordre de 10°%.

Aprés avoir calculé n et p, nous pouvons calculer les taux de génération optique dus aux
transitions des éectrons venant de la bande de valence vers les états localisés. En prenant en
compte toutes les transitions optiques possibles entre les différents états localisés et les états
étendus des bandes, le coefficient d'absorption optique est aors calculé par la méthode de
convolution a chaque énergie de photons.
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Injection des parameétres

A J

Initialiser: B:n=Erp=Ero

»

Calcul de G, Up, net p

y

Calcul de dEr, et dEr

Ern=Er+dEr, Non
Erp=Erp+dErp

F 3

Figure C.6: Organigramme de calcul des concentrations n et p sous éclairement.
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11.3.2. Mé&hode numérique

Nous présentons la méthode numérique permettant le calcul des concentrations des
charges libres n et p. Pour le calcul de ces derniers, nous avons présenté dans le § C.111.2.1 les
équations (C.16) et (C.17) formant un systéme d’ éguations non linéaires et dont les inconnues
sont les quasi-niveaux de Fermi B, et Bp. Larésolution de ce systéme nécessite I utilisation
d' un calcul numérique. On a choisi la méthode itérative de Newton dans laquelle seules les
dérivées partielles du premier ordre pour les termes fonctions des quasi-niveaux de Fermi sont
considérees.

Concernant le calcul d’intégrale ou intervient la densité d’ états, nous sommes contraints
d' utiliser des méthodes numériques. Nous utilisons la méthode d’ intégration des trapézes pour
sa simplicité, le pas en énergie chois est le millieme de la largeur du gap. Nous avons préféré
I'intégration numérique a l'intégration analytique approchée des densités de charge sur les
gueues de bande dans laquelle une limitation supérieure dans I'intervalle de température
étudiée est imposée [54]. En effet, lorsgue la température s approche de la valeur de T ou de

Ty, les valeurs de Q et de Q. S éloignent de leurs valeurs réelles.

A partir de l'agorithme de calcul, nous avons écrit un programme en utilisant le
développeur Delphi 5 qui dérive du langage Pascal. Ce développeur permet de manipuler et
de stocker des chiffres grace a la propriété extended" pour la déclaration des variables. 1l
permet ains d'éviter les problemes de troncature des variables utilisées dans le calcul. Ce
logiciel basé sur la programmation orientée objet offre auss I'avantage d'éaborer une ou
plusieurs interfaces graphiques notamment pour le suivi en temps réel de I'évolution du calcul.
Nous donnons sur la figure C.7 une image prise sur le vif de l'interface de notre programme

durant le calcul d'un spectre d'absorption optique.

Nous pouvons ainsi résoudre les équations en B, et B nécessaires pour le calcul des
concentration n et p et donc de la photoconductivité, du coefficient d'absorption total par la
méthode de convolution. Le calcul de ces derniers sera adapté par la suite pour la simulation
delaCPM et de laDBP.
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Figure C.7: Interface graphique du code numérique de calcul du coefficient d'absorption
optique et de la CPM: capture de I'écran pendant I'exécution du programme.
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11.3.3. Choix des parametres

Apres avoir donné |’ organigramme de calcul des concentrations n et p, il est nécessaire
de donner des valeurs aux paramétres physiques qui définissent le aSi:H (parametres de la
DOS) et auss les valeurs des parametres extérieurs qu’ on applique tels que la température, le
flux et I’énergie de photons. Nous utilisons dans notre simulation numérique les parameétres
usuels de la littérature communément admis pour le aSi:H de bonne qualité éectronique
[27,56]. L’ ensemble de ces paramétres est donné comme suit (nous prenons le niveau E, de la
bande de valence comme niveau de référence pour les énergies):

Largeur du gap de mobilité: E=18eV

- Mobilités des électrons et des trous respectivement: m, =10 cm?V 's*

mp=1 cm?v st

- Masses effectives des dlectrons et des trous respectivement: ~ m_ =2.4 m_
m, =24 m,
(m,=9.110"*"kg)

- Queue de bande de conduction: KT, =30 meV
Cf =Cy =10"%cm®s*

- Queue de bande de valence: KT, =60 meV

Cy'=Cy'=10"°cm’s*

- Liaisons pendantes: Ng = 10% cm®
Ew- B, =0.85¢eV
U=04¢eVv
w =0.05eV

C,=C,=310"cm’s™
—~ = 0
C,=C, =50 C,

Nous rappelons que Ny, est la concentration totale des liaisons pendantes, U est |'énergie de
corrélation et w est la déviation standard.

- Température: T=300K
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[I1. Expériencevirtuelledela CPM

Dans le chapitre précédent, nous avons décrit le principe de mesure du spectre
d absorption par la technique CPM et les hypotheses sur lesquelles elle repose. Nous
présentons dans cette partie la procédure de I'expérience virtuelle de la CPM. Nous
développons la modélisation de I’ expérience ainsi que I’ organigramme de calcul.

[11.1. Modélisation et simulation dela CPM

La CPM dépend de la photoconductivité, du taux de génération optique, du flux de
photons incidents et du coefficient d absorption optique. Nous avons vu dans le § B.I11.1 que
la CPM repose sur la proportionnalité entre la photoconductivité et le taux de génération
optique. L'approche que nous avons donnée pour trouver cette proportionnalité consistait a
négliger le terme myt , devant m,t,, dans I'expression B.29 de la photoconductivité pour le
cas du aSi:H. Nous pouvons trouver une proportionnalité entre la photoconductivité et le taux

de génération optique en utilisant larelation de Rose [49] dont |'expression est |a suivante:
SpnH GY

Pour avoir donc la proportionnalité, on se met dans la gamme de la linéarité de la

photoconductivité, c'est a dire pour g=1, on obtient alors une proportionnalité entre la
photoconductivité et le taux de génération:

Spht G (C.36)

A partir de cette relation et celle reliant le taux de génération optique au coefficient
d'absorption, on peut déduire une relation entre ce dernier et la photoconductivité. L'autre

hypothese de la CPM est de supposer que le produit @d) soit tres inférieur a 1, que le

rendement quantique h soit égal a un et que la réflexion R de la lumiére a la surface du
matériau soit négligeable. L’ équation B.27 qui relie le taux de génération total au coefficient

d absorption et au flux de photons incidents f ¢ S’ écrira dans ce cas:
G=f,a (C.37)
En remplagant cette derniére dans larelation (C.36), on obtient:

Spn H fp,a (C.38)
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A partir de la relation précédente, on peut remarquer que S I'on veut maintenir la
photoconductivité constante lorsque I'on fait varier |’ énergie de photons, il suffit d' guster le
flux de lumiere incidente pour chaque valeur de I'énergie de photons hn. On obtient ainsi
f cem(hn) qui représente le flux de photons permettant le maintien de la vaeur constante
requise de la photoconductivité. On peut ains déterminer le coefficient d absorption optique
qui n'est autre que I'inverse du flux f cpm(hn) obtenu multiplié par une constante Kcpw.
L'évaluation de cette derniere sera explicitée dans le 8 D.II.1. Le coefficient d absorption
S écrit aors de la maniére suivante:

K
CPM (C39)

acpm(hn) = T oo ()
CPM

Comme on peut le voir, la CPM suppose que le choix de la vaeur de la
photoconductivité qu’ on maintient constante doit étre dans la gamme ou g= 1.

[11.2. Organigramme et méthode numérique dela CPM

Dans le cas de la CPM, les paramétres microscopiques, la procédure pour le calcul de n
et p et la méthode numérique pour le calcul de la photoconductivité, sont les mémes que ceux
présentés dans la partie |1 de ce chapitre. Toutefois, il faut adapter I'organigramme de calcul
den et paceui delaCPM. Il est présenté sur lafigure C.8.

Aprés l'injection des parametres nécessaires pour le calcul de la photoconductivité, nous

initialisons I'énergie m et le flux de lumiére f. Pour une énergie de photons initiale, nous
faisons des itérations successives de substitution du flux de lumiére jusqu'a trouver la valeur

de la photoconductivité constante scpm requise. La valeur du flux qui a permis d'obtenir la
valeur scpm est le flux fcpm qui nous permettera par la suite d'acceder au coefficient
d'absorption optique. Puis nous passons a une autre valeur de I'énergie m et nous recalculons
le flux fcpm Nécessaire pour maintenir scpy constante. L'organigramme précédent pour le
calcul de n et p est ains inclus dans ce nouvel organigramme. Le choix du pas pour les
iterations du flux doit étre judicieux pour éviter les divergences et les problémes de stabilité
du calcul. Nous obtenons ala fin un flux de lumiere f cpy en fonction de I'énergie de photons
dans la gamme dlant du proche infrarouge jusqu'a I'ultraviol et.
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Coa >
Injection des parametres

I

Initialiser M
Initialiser
Calcul des
f=f -Df f=f+Df concentrations n et p
Cdcul dela
photoconductivité s pn
Oui
Non /
hn = hn + Dhn

Figure C.8: Organigramme de la simulation de la CPM.
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V. Simulation de la photoconductivité a double faisceau
(DBP)

Nous présentons dans cette derniére partie la modélisation de la méthode de la
photoconductivité a double faisceau (DBP). Nous rappelons que cette technique consiste a
envoyer deux faisceaux lumineux monochromatiques a la surface d’un matériau. Le premier

faisceau deflux f 1, dit primaire, est celui qui engendre une transition interbande Gg (VB vers

CB). Dans ce cas, |’ énergie de photons m; qui lui est associée doit étre supérieure ou égale a
I’énergie du gap E;. Le faisceau secondaire de flux f », continue également, a une énergie de
photons I, qui varie de la gamme infrarouge jusqu'a I'ultraviolet. 1| engendre quand a lui des

transitions optiques ( GiS avec i=0,1...8) entre les différents états localisés et les états étendus

des bandes. Nous représentons sur la figure C.9 les différentes transitions optiques possibles
engendrées par les deux flux de lumiéere. L’ originalité de cette étude réside dans I'application
de la DBP par la simulation a un semiconducteur amorphe tel que le aSi:H. En effet,
expérimentalement, cette méthode est utilisée généralement pour caractériser les états du gap
dans les semiconducteurs cristallins. Elle permet, par la mesure de la réponse spectrale de la
photoconductivité, de déterminer la position des niveaux discrets dus aux imperfections
comme nous |'avons dé§a expliqué dans le § B.VI.1. Dans notre simulation, nous calculons les
concentrations des porteurs libres n et p pour le calcul de la photoconductivité en fonction de
I'énergie de photons n,. Toutes les expressions analytiques données dans le cas d'un faisceau
lumineux unique doivent donc étre réadaptées pour le cas de deux fai sceaux.

S S p
G  Gj Gy G35 Go Go
Ec 7 ¥ y Y 7 Y
hn>
CBT ——fg————1 - hnz hnz
DL
D" (D)
..................... 3
VBT _4+——— "~ hn, hn,
Ihnz
E,
G; G Gy G B

Figure C.9: Représentation de toutes |l es transitions optiques possibles dues au

second flux delumiére(GiS) et au flux primaire(Gg).
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Dans notre modéle nous prenons en compte toutes |es transitions optiques possibles qui
peuvent étre induites par chaque flux de lumiére. Ces transitions changent la distribution
électronique sur les états localisés dans le gap. Les expressions anaytiques des fonctions

d’ occupation s écrivent alors en fonction des deux flux f 1 et f , et en fonction des énergies m;
et . Elles sont données dans ce qui suit.

Les fonctions d’ occupation des électrons sur les queues de bande:

el(E) +nCL +M M1
el(E)+el(E)+nC) +pCL+M M2

fi(E)=

(C.40)
ou
MM1=f,M(hn,) N, (E- hn )jt- f,(E- hn )]+, M(hn,) N (E- hn,)ji- f (E- hn,)|

M M 2=f M(hn ){N,(E - hn,)[1- f (E- hn )|+ N_(E +hn,)[2- f_(E+hn,)|}
+f,M(hn, (N, (E - hn,)[2- 1, (E - hn, )]+ NG (E +bn, )[L- £ (E +hn, )]}

Les fonctions d’ occupation sur les états des liai sons pendantes:

CCl" CC3

fO(E) = = (C.41)
f*(E) = CCZ(;CCC?’ (C42)
i (E) = CCl" CC4 (C.43)

avec

CCl=nC; +el(E)+f,M(hn,) N, (E- hn)fL- f,(E- hn,)]
+1, M(hnz) Nv(E' hnz)[l' fv(E' hnz)]

cC2 = ed(E) +pCy +f M(hn,) N (E+hn,)L- f.(E- hn,)]
+f, M(hnz) Nc(E"' hnz)[l' fc(E"' hnz)]

CC3=pC;, +e,(E)+f, M(hn,) N (E+U+hn,)i- f (E+U+hn,)]
+1,M(hn,) N (E+U+hn,)1- f (E+U+hn,)
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cc4 = e (E)+nC +f,M(hn,) N, (E- hn,)ft- f,(E- hn,)]
+f 2 M(hnz) Nv(E' hnz)[l' fv(E' hnz)]

CC=CCl" CC3+CC2” CcCc3+CCL” cc4

Les expressions des fonctions d'occupation des états étendus de la bande de valence et de la
bande de conduction sont celles de Fermi-Dirac comme dans le cas d'un éclairement avec un
seul faisceau.

A partir de ces nouvelles expressions nous pouvons calculer les taux de recombinaison
sur chague état localisé et en déduire le taux net de recombinaison des électrons libres U,.
Nous pouvons ainsi calculer les concentrations des électrons et des trous libres en résolvant le
systéme d'équations formé par I'équation de continuité des électrons et |'équation de
neutralité. En faisant varier I’ énergie de photons du faisceau secondaire, nous déduisons ains

la photoconductivité en fonction de ..

A partir de ces nouvelles données, nous calculons les concentrations des é ectrons et des
trous libres en utilisant le systéme d’ équations suivant:

}Gp +Gy+ G, +G3+G; +G; + U, =0

i _ . (C.44)
fn-p+Qy- Q*+Qp-Qy =0

L’ organigramme du calcul des concentrations n et p et donc de la photoconductivité est
le méme que celui présenté dans la partie 11.3.1 de ce chapitre. La résolution de ce systeme
d équations non linéaires s effectue par I'intermédiaire d’un calcul numérique en utilisant la
méthode itérative de Newton.
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Chapitre D Présentation et discussion des résultats de la simulation numérique

Le présent chapitre est consacré a la présentation et a la discussion des résultats de notre
simulation des propriétés optiques du a-Si:H. Les trois parties de ce chapitre portent sur le
spectre d’ absorption optique total calculé par la méthode de convolution, sur la simulation de
la CPM et sur la variation, en fonction de I'énergie de photons, de la photoconductivité a
double faisceau.

Dans la premiére partie de ce chapitre, nous décrivons le spectre d’ absorption optique
total calculé a partir du modéle standard de densité d’ états pour le aSi:H. La deuxieme partie
est consacrée a |'étude de la méthode du photocourant constant (CPM) simulée. Nous
présentons le spectre obtenu par la CPM qui est comparé au spectre d’ absorption total. Nous
présentons des spectres d'absorption obtenus par la CPM pour différentes valeurs de la
photoconductivité. Nous vérifions également les conditions de validité de la CPM. La
troisiéme partie porte sur la description des variations de la photoconductivité en fonction de
I’ énergie de photons obtenue a partir de la méthode de la photoconductivité a double faisceau
(DBP) et nous discutons en particulier I'un des résultats les plus originaux de la simulation de
laDBP qui est le quenching optique.

|. Description du spectre d'absorption optique calculé

Nous présentons dans cette premiére partie les résultats du calcul du coefficient
d'absorption optique par la méthode de convolution en utilisant les parameétres microscopiques
communément admis pour le aSi:H. Nous retrouvons l'alure générade des spectres
expérimentaux habituellement obtenus sur le aSi:H. Nous commencons par expliquer la
nécessité de l'utilisation des états distribués en forme de gaussiennes pour les liaisons
pendantes. Nous donnons ensuite la justification du choix de I'expression de la matrice de
transition et I'influence de celle-ci sur la détermination du gap optique. Nous étudions en
dernier la contribution a |'absorption optique des différents états qui composent la densité
détatsdu aSi:H.

I.1. Justification du choix des gaussiennes pour les liaisons pendantes

Dans le cacul de la photoconductivité en fonction de la température, le modéle d'éats
discrets pour les liaisons pendantes a suffi pour obtenir une alure de la photoconductivité
cohérente avec celle de I'expérience [55]. En procédant a divers essais de calcul du coefficient
d'absorption optique par la méthode de convolution, nous avons constaté que le modée d'états
discrets conduit a des singularités sur le spectre. Contrairement au cas de la variation de la
photoconductivité, en fonction de l'inverse de la température, qui ne présente pas de
singularités, celles du spectre d'absorption n'existent pas sur un spectre expérimental.
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-1
& ror (€M)

Dans notre simulation numérique, Nnous avons mis au point un programme de calcul sur
la base du modéle standard de densité d’ états (DOS) pour le aSi:H. Dans ce modéle nous
avons considéré deux états discrets corrélés pour les liaisons pendantes. Ensuite nous avons
fait un autre programme ou nous avons amélioré le modéle de DOS. Cette améioration
consiste a remplacer les deux niveaux discrets par deux gaussiennes comme nous I’ avons dga
décrit dans le chapitre C. Les spectres d’ absorption optique calculés par chaque programme
sont comparés. Nous reportons dans la figure D.1 le tracé du coefficient d absorption en
fonction de I’ énergie de photons dans le cas discret et dans le cas des gaussiennes pour les
états des liaisons pendantes. Nous constatons sur le spectre d'absorption optique de la figure
D.1(a) I’ apparition d'une discontinuité en 0.82 eV et d'un épaulement en 0.93 eV. La vaeur

0.82 eV correspond a la différence en énergie entre le niveau D° et le haut de la bande de
valence. Quant ala valeur 0.93 eV, elle correspond a la différence en énergie entre le niveau
D° et le bas de la bande de conduction. La figure D.1(b) montre un spectre d'absorption
optique dans le cas d'une distribution en gaussienne des états des liaisons pendantes. La
disparition des singularités permet de retrouver une alure cohérente du spectre d'absorption
optique. Nous pouvons remarquer que les trois zones d'absorption optique (forte, moyenne et
faible absorption) sont retrouvées.

10'E 10'E
10'F 5 10k

s 5 L

E Ll E

3 «
10%E ! 107E

/ @ (b)
10-5 [ . ! . ! . ! . ! . 10-5 [ . ! . ! . ! . ! .

0.8 1.2 1.6 2.0 2.4 0.8 1.2 1.6 2.0
hn (V) hn (V)

Figure D.1: Spectre d absorption optique dans le modéle d'états discret (a)
et distribués en forme gaussiennes pour les liaisons pendantes (b).

Afin d'apporter une précision sur les états localisés responsables des singularités dans le
coefficient d'absorption optique, nous reportons sur la figure D.2 les composantes du
coefficient d absorption optique pour le cas discret. Effectivement, nous remarguons
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I’existence de deux discontinuités en 0.82 €V: I'une est sur la composante du coefficient
d absorption ag, due a la transition optique de la VB vers le niveau DO, I’autre est sur la

composante ag due a la transition de la VB vers le niveau D *. Cependant, la contribution de
cette derniere dans I’ absorption totale est faible. Nous remarquons auss |’ apparition d’'une
discontinuité en 0.93 eV traduisant |'apparition brutale de I'absorption as due a la transition

o un dectron du niveau D° versla bande de conduction.
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Figure D.2: Composantes du spectre d’ absor ption optique dans le modéle pour des
niveaux discrets des liaisons pendantes.

On voit bien que l'intervention abrupte des niveaux discrets des liaisons pendantes
entraine des singularités dans le spectre d'absorption optique. En utilisant le modéle des
gaussiennes pour les liaisons pendantes, avec une largeur a mi-hauteur de 0.1 €V, ces
singularités disparaissent. En effet, la présence d' un continuum d’ états engendre I'intervention
des transitions optiques de maniéere graduelle.

Afin de vérifier gque ces discontinuités sont bien dues au fait de considérer des niveaux
discrets, nous avons réduit la largeur des gaussiennes a 0.01 eV et nous avons calculé le
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coefficient d’'absorption total a partir du second programme (Figure D.3). Le résultat de ce
calcul est que les deux singularités réapparai ssent.

Il est vrai que le modéle des gaussiennes rend le calcul plus long en terme de temps et
rend la convergence vers les solutions recherchées plus délicate. Cependant, ce modele a plus
de sens physique et donne des résultats plus réalistes pour le calcul du coefficient d'absorption
optique par la méthode de convolution.
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Figure D.3: Spectre d absorption pour deux valeurs de la déviation
standard w.
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I.2. Expression de la matrice de transition et gap optique

Nous avons vu dans le 8§ B.1.4 les différentes expressions de la matrice de transition
M (hn) qui peut étre inversement proportionnelle a n d’apres Tauc [15], comme elle peut étre
proportionnelle a1’ énergie de photons h d’ aprés Cody et al. [30].

Afin de vair I’influence de I'expression de |la matrice de transition sur I’ alure du spectre
d absorption optique, nous avons tracé sur la figure D.4 le spectre d’absorption total par la
méthode de convolution pour les deux approches de la matrice de transition dont les
expressions sont les suivantes:

Tauc: M(m) =K /m avec K =C; P?
Cody: M(m) =Chn avec C=CyR?

ou C et G sont des constantes dont les valeurs numériques sont calculées en utilisant les
relations B.12 et B.15 respectivement.

En utilisant les deux expressions de la matrice de transition, nous retrouvons |'allure du
coefficient d'absorption optique généralement observé pour le cas du aSi:H (voir figure D.4).
Cependant, nous remarquons un décalage entre les deux spectres. Dans la forte et la moyenne
absorption, le décalage est approximativement d' une décade. Alors que dans la gamme de la
faible absorption la différence peut aler jusqu’ a deux décades.
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Figure D.4: Spectres d’ absor ption optique en utilisant la matrice de transition

de Tauc et celle de Cody.
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La valeur numérique du coefficient d’absorption optique calculé en utilisant la matrice

de transition proportionnelle a hn (expresson de Cody) est plus proche des vaeurs
expérimentales, notamment dans la zone de la forte absorption. |l faut savoir que la valeur de
la constante Cp peut étre calculée numériquement puisqu'elle dépend de I'indice de réfraction
statique et de la densité atomique du matériau. Quant a la valeur de la constante K, utilisée
dans I'expression de Tauc, elle est empirique. Elle est déduite expérimentalement par Vanecek
et al. [23] sur des échantillons de aSi:H. Cette constante n'est valable que pour certains
échantillons déposés sous certaines conditions. Ce qui hous a conduit a opter dans notre
simulation pour larelation de la matrice de transition de Cody.

D'autre part, le choix de I'expression de la matrice de transition influe sur la méthode de
détermination du gap. En effet, I’hypothése des bandes paraboliques de la bande de
conduction et de la bande de valence nous permet d’ aboutir a une relation entre le coefficient
d absorption et le gap optique. Nous déduisons le gap optique dans la zone de la forte
absorption a partir du spectre d absorption optique calculé par la méthode de convolution en
supposant que les fonctions d'occupation sont égales a 1. En effet, pour des énergies
supérieures au gap, I’intégration du produit de convolution de la densité d états initiale et de
la densité d'états finde multipliée par la matrice de transition nous permet d avoir
I” expression suivante pour le coefficient d'absorption:

E

a(hn) =M(hn) & N, (E) N (E+hn)dE = M(hn) A(hn- E,)? (D.1)
E.- hn

C

ou Eop est le gap optique et A une constante.

Il existe plusieurs relations pour extraire le gap optique [61]. Les plus utilisées sont la
relation de Tauc [15] que nous avons évoquée dans le chapitre B et celle de Cody [30]. Les
deux approches reposent sur I'expression D.1. C'est I'expression de la matrice de transition qui

différe. La méthode de Tauc consiste & tracer (ahn)Y? en fonction de I’ énergie de photons h.

A partir de |a, on extrapole la partie linéaire dans la zone de la forte absorption jusqu'a zéro et

)1/2

on détermine Eo. La méthode de Cody consiste atracer @@ / hn)~““ en fonction de I’ énergie de

photons n et on procéde ala méme extrapolation que celle de Tauc.

Dans notre simulation, c’est I’ expression de la matrice de transition qui détermine avec
laquelle des deux méthodes nous déduisons le gap optique. A partir des spectres d'absorption
optique de la figure D.4, nous rapportons ci-dessous deux tracés montrant la détermination de

Eo.
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Figure D.5: Tracés montrant la détermination du gap optique par |'approche de
Tauc (a) et par celle de Cody (b).

Nous remarquons que lorsgque nous utilisons la méthode de détermination du gap
optique qui correspond a |’ expression de la matrice de transition, nous obtenons le méme gap
optique. Cependant, le gap optique obtenu en utilisant les deux approches est plus faible que
celui (Ec-E)) introduit au départ dans la simulation numérique.

Bien que la définition du gap optique est une question qui n'est pas encore élucidée,
I'approche de Tauc ou celle de Cody semble donner une bonne estimation de k. Ces deux
facons de déterminer le gap optique, a partir de spectres d absorptions expérimentaux, sont
tres utilisées et restent valables.
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.3. Contribution des différents états localisés a |’ absor ption optique

Comme on vient de le vair, I'dlure générale ains que les trois zones d'absorption du
spectre d'absorption optique du aSi:H sont retrouvés dans notre calcul (voir figure D.4). Pour
voir la contribution des différents états de la densité d'états a I'absorption optique, en
particulier les éats localises, nous tragons les composantes a; du coefficient d'absorption

optique total ator. Nous rappelons que les indices des composantes a; correspondent aux
différentes transitions élémentaires du taux de génération optique schématisées dans le §
C.11.2 (voir figures C.3 et C.4).

Nous reportons sur la figure D.6 le coefficient d’ absorption total calculé par la méthode
de convolution ains que ses composantes qui sont dues a toutes les transitions optiques
possibles faisant intervenir les états de la densité d'états du a-Si:H. Nous remarquons que les
composantes aj, a4, a7 € ag sont négligeables devant les autres composantes d'absorption
dans toute la gamme spectrae. On y voit clairement qu'a partir de |'énergie du gap,
I” absorption ap due aux transitions alant de la bande de valence vers la bande de conduction
prime sur |'absorption due aux autres transitions venant des états localisés. C'est lazone | de la
forte absorption. Par contre dans la zone Il de la moyenne absorption, ¢’ est la contribution de

la composante a3, due a la transition de la VBT vers la CB, qui prime sur les autres
transitions. Ce qui confirme la contribution de la VBT a |'absorption optique dans cette zone,

comme |'a prévu Urbach [17]. Quant aux états des liaisons pendantes, leur participation a
I'absorption optique Sapercoit dans la zone Ill de la faible absorption (as a ag). Nous
remarquons ainsi que pour 1< m< 1.4 eV, c’'est les composantes du coefficient d'absorption
faisant intervenir I'état O (as et ag) qui contribuent le plus dans I’absorption optique par
rapport aux autres composantes. En dessous de 1 eV c'est la composante ag (VB vers DO)

qui prend le dessus. Quant a la composante a (transition D~ vers CB), elle commence a
intervenir pour les énergies de photons en dessous de 0.8 €V. La contribution de I'éat de
charge D" est trés faible devant toutes les autres composantes dans toute la gamme spectrale

comme |’indique la composante as.
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Figure D.6: Composantes du coefficient d’ absor ption faisant intervenir les différents

niveaux de la densité d'états du a-S: H.
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Nous venons de voir la forte contribution des éats localisés dans I'absorption optique.
La connaissance du spectre d'absorption est donc un moyen intéressant pour accéder aux
propriétés du aSi:H. Notamment la détermination de la pente d'Urbach dans la gamme de la
moyenne absorption qui est une indication sur le désordre structural dans le matériau. Quant &
la zone de la faible absorption, elle permet d'accéder a la concentration totale des liaisons
pendantes. Nous donnons ci-dessous une vérification de la corréation entre la pente d'Urbach
et I'énergie caractéristique kT, de la VBT ains que l'influence de la concentration totale Ng,
des liaisons pendantes sur |e spectre d'absorption optique.

Dans la figure D.7, nous avons tracé la pente dUrbach en fonction de I'énergie
caractéristique kT, pour trois valeurs de I'énergie caractéristiques kT, de la CBT. Nous
remarguons que la dépendance forme une quasi-parfaite bissectrice pour des valeurs de KT,
comprises entre 40 et 100 meV. Pour des valeurs de kT, inférieures a 40 meV, nous
remarguons que |'évaluation de la pente d'Urbach est plus grande que celle de kT,. Ces
valeurs de kT, sont proches de celles de kT.. Ces valeurs sont irréalistes car les deux queues
de bande interviennent a la fois dans I'absorption optique et pour le cas du aSi:H I'énergie
KT, est toujours supérieure ak T.

100

(0}
o
T

—— kTC =25 meV
—O0— kTC =30 meV
—N— kTC =40 meV

Pente d'Urbarch (meV)
H »
o o

40 60 80 100
KT (meV)

Figure D.7: Energie d'Urbach en fonction de kT, a différentes valeurs de kT
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Nous reportons sur la figure D.8 trois spectres d'absorption optique calculés pour trois
valeurs de la concentration des liaisons pendantes Ngp. Nous remarquons I’ augmentation du
coefficient d'absorption dans la zone de faible absorption lorsque nous augmentons la
concentration totale des liaisons pendantes Ng, Ceci confirme bien la prédominance des
liai sons pendantes dans |’ absorption optique dans cette gamme d’ énergie.

0.8 1.2 1.6 2.0 2.4

hn (V)

Figure D.8: Coefficient d’ absorption total pour différentes valeurs de Ng,

En conclusion, nous pouvons dire que nous avons retrouve |'allure générale du spectre
d'absorption optique du aSi:H calculé par la méthode de convolution. En tracant les
composantes du coefficient d'absorption optique, nous avons étudié l'intervention des
différents états qui composent la densité d'états du a-Si:H dans I'absorption optique. Les
trangitions interbandes prédominent dans la zone | de la forte absorption. Quant aux états
localisés, nous avons confirmé la contribution de la queue de bande de valence dans la zone
de la moyenne absorption. Nous avons aussi pu voir la contribution a |'absorption optique des
états des liaisons pendantes dans la zone |11 de la faible absorption.
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[l. Simulation de la méthode CPM

Dans cette partie, nous présenterons les résultats de I'expérience virtuelle de la CPM sur
du aSi:H non dopé. Cette méthode, basée sur la relation linéaire entre la photoconductivité et
le taux de génération (modéle de Rose), nous permet d'accéder au coefficient d'absorption
optique. Nous discuterons ainsi les hypotheses et le domaine de validité de cette méthode.

Nous commencons par présenter les variations du flux de lumiére incidente, en fonction
de I'énergie de photons, qui a permis de maintenir la photoconductivité constante s -py. A
partir de l'inverse de ce flux fpy, NOus remontons au coefficient d'absorption optique
comme hous |'avons déja expliqué précédemment. Ensuite, nous présentons une comparaison
du spectre d'absorption a py, obtenu par la CPM virtuelle et celui calculé par la méthode de
convolution dans la partie | de ce chapitre. Puis, nous rapportons un spectre d'absorption

optique obtenu par la CPM pour différentes valeurs de la photonconductivité maintenue
constante. Enfin, nous vérifierons les conditions de validité de la CPM.

[1.1. Détermination du spectre d’absorption

On rappelle que la CPM est une méthode relative qui nécessite la connaissance d'un
autre spectre d'absorption optique pour le calage du spectre d'absorption relatif obtenu par la
CPM. Dans notre étude numérigque, nous utilisons le spectre d'absorption optique calculé par
la méthode de convolution. L'expression de Cody pour la matrice de transition est utilisée
dans les deux spectres.

Le principe de la méhode CPM est baseé sur la relation entre le coefficient d'absorption
optique et le flux de lumiére incidente f -py,. Cette relation sécrit comme suit:

1

acpy (hn) W oo (i)
CcPM

Nous rappelons que f -p est le flux de lumiére gjusté a chague énergie de photons

pour maintenir la photoconductivité constante. Ainsi, I'inverse du flux obtenu nous donne le
spectre d'absorption rel atif.

La valeur numérique de la photoconductivité, que nous maintenons constante lors de
I'expérience virtuelle de la CPM, est choisie sur le spectre de la photoconductivité. Ce dernier
est représenté sur la figure D.9. Il est calculé pour un flux de lumiére constant qui est de 10

photons/cnf/s. Nous remarquons que la photoconductivité Sph augmente lorsgue I'énergie de
photons augmente. Nous représentons sur la méme figure la photoconductivité scpm
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maintenue constante dans toute la gamme spectrale. La valeur de sy, choise pour la
détermination du coefficient d'absorption par la CPM, est prise égale & 10 Wlem™. L'erreur
relative sur s ., dansle calcul achaque énergie de photons est de 0.01 %.

< 1x10° F
£
HO
2 i
(/)Q
1x10°*°
S h
p
i —o0— 3§
E CPM
10'12 | ] . . . ] L . ] . . 1 . . .
0.8 1.2 1.6 2.0 2.4

hn (eV)
Figure D.9: Réponse spectrale de la photoconductivité totale et celle de la
photoconductivité maintenue constante dans la CPM.

Nous représentons sur la figure D.10 le spectre du flux de la CPM qui a permis de
maintenir la photoconductivité constante. Nous remarquons que le flux décroit avec la
croissance de I’énergie de photons. Ceci indique que I’absorption des photons augmente
lorsque I’ énergie augmente.

N_U 1016 L
L "
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o '.'.‘"\
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Figure D.10: Représentation du flux de la méthode CPM en fonction de |'énergie de photons.
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Pour déterminer le coefficient d'absorption optique, nous inversons le spectre du flux
f <pm(hn), ensuite nous le calons, a une énergie donnée, au spectre d'absorption total obtenu

par l'intégrale du produit de convolution des densités d'états. Expérimentalement, le calage,
qui se fait al'aide d'un spectre d'absorption obtenu avec un spectre de transmission, doit tenir
compte du domaine de validité de chaque technique. Dans le cas de notre simulation, nous
avons choisi de faire le caage a la limite du domaine spectral de la moyenne et de la forte
absorption, qui est I'énergie du gap E;=1.8 eV. La constante Kcpv de la formule C.39 se
calcule donc comme suit:

Keem =F cpm(Eg) @101 (Eg)

Nous pouvons donc déterminer le spectre d'absorption absolu de la CPM. Nous
rappelons I’ expression du coefficient d’ absorption qui Sécrit:

K CPM

acpw(hn)= o (h)
CPM

Nous rapportons sur la figure D.11 le spectre d'absorption optique obtenu par la CPM
virtuelle.
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Figure D.11: Variation spectrale de |'absor ption optique obtenue par
I'expérience virtuelle de la CPM.
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I1.2. Comparaison entre le spectre d’absorption total et celui obtenu par

la CPM

L'intérét du calcul du spectre d'absorption optique par la méthode de la CPM est
d'étudier le domaine de validité de cette méthode expérimentale de caractérisation ainsi que
ses limites. Ceci nécessite une comparaison entre le spectre d'absorption optique total et celui
obtenu par la CPM virtuelle. Pour cela, nous donnons dans un méme graphe (Figure D.12) les
deux spectres d'absorption optique déterminés a la méme température T=300 K. Nous
remarguons qu'au dessus de I'énergie 1.6 eV, dans le domaine de la forte et une partie de la
moyenne absorption, les deux spectres se superposent. En dessous de 1.6 eV, les deux
spectres continuent a décroitre d'une maniére monotone. Toutefois, pour I'énergie de photons

dlant de 1.2 4 1.6 eV, le coefficient d'absorption ap,, obtenu par la CPM est |égerement

supérieur au spectre d'absorption total a +or. En dessousde 1.2 eV a p), €st sous-estime par

rapport a a 1ot-

10°F

~ 10°k

= i

2 3

s 10°f
o £
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Figure D.12: Comparaison entre le spectre d'absorption total et celui obtenu par la CPM.
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Concentrations des charges libres (crri3)

Chapitre D Présentation et discussion des résultats de la simulation numérique

I1.2.1. Etude des variations des densités de charge dans le cas de la CPM

Afin de bien comprendre la cause de la différence entre le spectre d'absorption total et
celui obtenu par la CPM, nous reportons sur la figure D.13(a) les variations en énergie de
photons des porteurs de charge libres n et p et sur la figure D.13(b) les densités de charges sur
les états localisés du a-Si:H dans le cas de la simulation de la CPM. L’ étude des variations des
densités de charge nous renseigne sur les différents processus de recombinaison qui se
produisent sur ces différents états. La recombinaison des éectrons croit avec la croissance de

Qg (D), Qi (D) e Qg (CBT). Celle des trous croit avec la croissance de Q, (VBT).
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Figure D.13: Variation en énergie de photons, dans le cas de la simulation de la CPM, des
(a) concentrations des porteurs de charge libres
(b) densités de charge sur les états localisés.

Nous remarquons, sur la figure D.13(a), que les concentrations des charges libres n et p
sont constantes dans la gamme d'énergie supérieure a 1.6 eV. Ceci signifie que les durées de
vies des éectrons et des trous libres y sont constantes (éguation B.23). C'est I'une des
hypotheses de base de la CPM. Alors qu'en dessous de cette énergie, les concentrations n et p
varient tout en gardant la photoconductivité constante. C'est la gamme d'énergie dans laquelle
on observe des décalages entre le spectre d'absorption total et celui obtenu par la CPM. En
effet, dans la gamme 1.2-1.6€V, la concentration n augmente et p diminue dans le sens
décroissant des énergies de photons. Alors que dans la gamme allant de 1.2 4 0.8 €V, n
diminue pendant que p augmente. La croissance de la concentration des électrons libres n
sexplique par le fait qu'il y a plus d'absorption dans cette zone. Ceci est en accord avec la

|égére surestimation du coefficient d'absorption de la CPM ap),. La décroissance de n pour

des énergies de photons en dessous de 1.2 €V confirme également la sous-estimation de
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acpy- Par contre, les variations des trous libres p n'expliquent pas la surestimation et la sous-

estimation de apy, dans les gammes d'énergie citées ci-dessus. Ains les trous libres ne

jouent pas de réle direct dans la CPM. Dans ce qui Suit, nous nous intéresserons uniguement
processus de génération optique et de recombinaison faisant intervenir les électrons libres.

Sur la figure D.13(b), comme sur la précédente, au dessus de |'énergie 1.6 eV toutes les
densités de charge sur les états localisés restent inchangées et donc les processus de

recombinaison auss. Nous remarquons que la neutralité se fait entre Qyt et Qg, sur toute la

gamme d'énergie. Nous observons une croissance de Q,: dans la gamme d'énergie alant de
1.2 a1.6 eV (dans le sens décroissant des énergies), ceci se traduit par la croissance du taux
d'émission d'électrons ou par la croissance du taux de recombinaison des trous sur les états de

la VBT. En regardant les variations de Qy, e Qg,, nous constatons que Qy, augmente

pendant que QY, diminue et que QY et Q. restent pratiquement constants et faibles dans la
méme gamme d'énergie. En dessous de I'énergie 1.2 €V, nous remarquons que les variations
précédentes sinversent ol QY et QY crolent pendant que Qy, et Qyx décroissent dans le
sens decroissant des énergies. Alors que la densité de charge Q. reste presgue constante.

Nous n'allons donc pas nous intéresser aux différents processus faisant intervenir les états de
laCBT.

1.2.2. Etude des variations des taux de génération-recombinaison des électrons
dans le cas de la CPM

A l'aide du schéma ci-dessous, représentant les différentes transitions éectroniques et
optiques entre les états localisés et les états paraboliques de la CB et de la VB, nous rappelons
les taux de génération optique et les taux de recombinaison des électrons et ceux des trous sur
les états de la VBT, la CBT et la DB respectivement.

CB Us Ug Gz U, U U U11U12Gs  Uis Gy

w11 ] T

VBT | D'y D

v v v v |
VB U; Usg Gy Us Uy G Uio Gg U13U14Gs  Use

— Transitions des éectrons
---p» Transtions des trous
= Transitions optiques des électrons
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Nous pouvons donner ainsi les taux nets de recombinaison des électrons Uy, et Ugpn Sur
les états de la VBT et des liaisons pendantes respectivement.

U,in=Ug - Usg (D.2)
Ugn =Ug- Uy tUp,- Ugg (D3

Nous pouvons remarquer a partir des expressions ci-dessus que si U, < 0, il sagit d'un
centre émetteur d'électrons et que si U, > 0, il sagit d'un centre de recombinaison d'électrons.
Dans ce qui suit, nous représentons les variations des taux de genération et celles des taux de
recombinaison des électrons sur les éats des liaisons pendantes et sur les éats de la VBT
obtenues par la simulation de la CPM. La génération optique interbande faisant intervenir la
CB et laVB est auss représenté. Nous pouvons ains voir la contribution de chacun de ces
états dans les processus de génération-recombinaison vis a vis de la bande de conduction.
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Figure D.14: Variation des taux de génération optique et de recombinaison des

électrons sur les états des liaisons pendantes, de la VBT et des états éendus.
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Nous représentons sur la figure D.14 les variations des taux de génération optique et de
recombinaison sur les états des liaisons pendantes, de la VBT et des états étendus des bandes
en fonction de I'énergie de photons. Nous remarguons sur cette figure que les taux nets de
recombinaison des électrons Uy, et Ugyn Sont positifs dans toute la gamme spectrale. Les états
de laVBT et ceux des liaisons pendantes sont donc des centres de recombinaison d'électrons.
Pour des énergies de photons supérieures a 1.6 eV, les taux nets de recombinaison et la
somme des taux de génération &G et G sont constants. Ces derniers sont constants dans les
gammes d'énergie ou les états qui leurs sont associés interviennent. Ces variations sont en
accord avec la constance des densités de charges dans cette méme gamme d'énergie. Pour les
énergies de photons allant de 1.6 a 1.2 eV, nous remarquons la variation des taux de
recombinai son. Cependant, la variation de U, est faible devant celle de Ugy. La décroissance

de Ugxn dans le sens décroisant des énergie est due a I'émission d'électrons par les états D™ .
Ce qui explique la croissance des électrons libres dans cette gamme d'énergie. En dessous de
I'‘énergie 1.2 eV, Ugyn croit dans le sens décroissant des énergies traduisant ains la

recombinaison des éectrons sur les états D° e D*. Ceci confirme la diminution de la
concentration des éectrons libres en dessous de cette énergie.

En conclusion, les écarts observés entre le spectre d'absorption total et celui obtenu par
la CPM peuvent étre expliqués par la prédominance de la contribution des électrons a
I'absorption optique dans I'expérience virtuelle de la CPM. En particulier, ces écarts sont
attribués aux processus de génération-recombinaison des éectrons faisant intervenir les états
des liaisons pendantes.
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[1.3. La CPM a différentes valeurs de la photoconductivité

Nous éudions dans cette partie l'influence de la valeur numérique de la
photoconductivité que nous maintenons constante sur le spectre d'absorption optique obtenu
par la CPM. Nous reportons sur la figure D.15 la variation de la photoconductivité en fonction
du taux de génération optique. Nous montrons sur cette figure la position des différentes
valeurs de la photoconductivité de la CPM. Le choix de ces valeurs n'est pas aéatoire. En
effet, chaque valeur de la photoconductivité prise dans une gamme du taux de génération
correspond a une valeur bien déterminée du facteur de Rose g qui représente la pente sur cette
courbe.
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Figure D.15: Variation de la photoconductivité en fonction du taux de génération

Nous reportons sur la figure D.16 la variation spectrale du coefficient d'absorption

optique obtenu par la CPM pour les différentes valeurs de la photoconductivité scpv. Nous
remarguons que dans la gamme d'énergie 1.2-1.6 €V, les trois spectres d'absorption optique
obtenus par la CPM se superposent en restant |égerement supérieurs au spectre d'absorption
total. Alors qu'en dessous de I'énergie 1.2 eV, lorsque la valeur photoconductivité de la CPM
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augmente le coefficient d'absorption obtenu par la CPM est de plus en plus sous-estimé par
rapport au spectre d'absorption total calculé par la méthode de convolution. Ceci sexplique
par le fait que la croissance de la valeur numeérique de la photoconductivité s ., induit un

fort flux de photons fcpv. Par ailleurs, nous savons que le flux de photons change
I'occupation des centres éectroniques sur les états localisés, et que si le flux de photons est de
plus en plus important alors le changement de I'occupation sur ces états sera de plus en plus
important. Par conséquent, pour avoir un spectre d'absorption par la CPM qui se rapproche le
mieux du spectre d'absorption total, il est préférable de prendre une vaeur de la
photoconductivité la plus petite possible.

hn (eV)

Figure D.16: Spectre d'absorption optique de la CPM pour différentes valeurs
de la photoconductiviteé.
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I1.4. Vérification des conditions de validité de la CPM

Nous avons présenté dans le § B.111.2 deux conditions de validité que doit vérifier la
CPM dites points de fonctionnement. Nous rappelons que ces deux conditions consistent a ce

que le taux de genération total G ,; (premiere condition) et I'exposant de la
photoconductivité g (seconde condition) soient constants.

Dans le but dapporter dautres explications au décalage que nous avons vu
précédemment entre le coefficient d'absorption total et celui obtenu par la CPM, nous

donnons sur la figure D.17 les variations de la photoconductivité s, en fonction du taux de
génération total G, et sur la figure D.18 les variations de I'exposant de la

photoconductivité g en fonction de G, pour différentes valeurs de I'énergie de photons .

Les vaeurs de I'énergie de photons sont prises de fagcon a couvrir toute la gamme spectrale: la
forte, la moyenne et la faible absorption. Le tracé de g en fonction de G4, est déduit a partir

dutracede s, =f (GTOT) en utilisant |a relation de Rose comme suit:

d(Lns )
=cte 9 :—p
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Figure D.17: Variations de la photoconductivité en fonction du taux de génération total
pour différentes valeurs de |'énergie de photons.
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Nous remarquons sur la figure D.17 qu'en dessous de la valeur 10°°W'em™ de la
photoconductivité les différents profiles de Spn Se superposent pour les faibles taux de
génération, c'est a dire pour un faible flux de photons. Cependant, pour un fort taux de
génération optique les différents profile de s oh N€ se superposent pas. En effet, pour une
valeur donnée de la photoconductivité on remarque qu'il lui correspond différentes valeurs de
G o7~ Néanmoins, nous remarquons que G, est constant sur toute la gamme pour des
énergies de photons supérieures a 1.6 €V. Pour les énergies de photons hn<1.6 eV, la

premiére condition delaCPM (G141 (hn) = cte) n'est pas vérifiée.
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Figure D.18: Variations de |'exposant de la photoconductivité g en fonction du taux de
génération total pour différentes valeurs de |'énergie de photons.

Sur la figure D.18, comme pour le tracé de s, en fonction de G;,; a des énergies

ph
hn>1.6 eV, le profile de I'exposant de la photoconductivité g est le méme pour n'importe
quelle valeur de G 4. Alors que pour m<1.6 eV, g n'est pas constant pour les grands taux de

génération. Dans ce cas aussi |a seconde condition de validité de la CPM (g(hn) = cte) n'est

pas vérifiée pour des énergies de photons m<1.6 eV.

L'intervention de la CPM dans les gammes de la faible et la moyenne absorption reste
encore délicate. En effet, vu la complexité de la densité d'état du aSi:H, il est difficile de
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remonter a tous les parametres microscopiques. En conclusion, nous pouvons dire qu'en

dessous de I'énergie de photons m<1.6 €V, les deux conditions de validité de la CPM ne sont
pas veérifiées.

[I1. Photoconductivité a double faisceau (DBP)

Nous présentons dans cette partie les résultats de la ssmulation de la photoconductivité a
double faisceau (DBP) sur du aSi:H. En préambule, nous commengons par donner les
variations de la photoconductivité stationnaire calculée en fonction de l'inverse de la
température pour le cas d'un flux de lumiére unique. Cette variation présente un quenching
thermique. Ensuite, nous donnons les variations en énergie de photons de la photoconductivité
stationnaire dans le cas d'une illumination a double faisceau. Les variations en énergie de
photons de la photoconductivité présente un quenching optique. Dans cette partie, nous
étudions le quenching optique obtenu. L’étude du quenching optique est similaire a celle du
guenching thermique, c’'est a dire par |'étude des différents processus de recombinaison

engendrant ce phénomeéne [56, 62].

I11.1. Quenching thermique

En proposant un modéle conceptuel basé sur I'existence de deux classes de niveaux dans
le gap, Rose [49] a expliqué le quenching thermique (voir § B.IV.2). A partir de ce modéle
plusieurs auteurs ont expliqué leurs observations de la photoconductivité mesurée sur des
matériaux cristallins ou amorphes. Ainsi, les singularités observées dans la photoconductivité
nous renseignent sur la position énergétique des niveaux dimperfection. En raison de la
complexité de la densité d'états dans le aSi:H, plusieurs travaux expérimentaux et de
simulations numériques ont été effectués sur le aSi:H pour extraire des parametres propres au
matériaul.

Nous donnons sur la figure D.19 la variation de la photoconductivité stationnaire, sous
lumiére et sous obscurité, en fonction de l'inverse de la température pour le aSi:H. Nous
appliquons un flux lumineux de 10 photons/cnf/s et une énergie de photons de 2 eV. Nos

résultats sont en parfait accord avec ceux de la littérature [56,60,62].
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Figure D.19: Variation de la conductivité sous obscurité et sous lumiere en fonction
de I'inverse de la température.

Nous distinguons sur la figure D.19, trois régions pour la conductivité sous éclairement.
Dans larégion A, la photoconductivité est activée par une énergie thermique appelée énergie
d'activation qui peut varier de 40 meV a 100 meV. La région B se caractérise par une
diminution de la photoconductivité lorsque la température augmente, appelée guenching
thermique alant d'une température Tpyin jusgu'a une température Tmax. Enfin, la région C
sétend de Tmax jusqu'aux hautes températures. Dans cette région la conductivité totale sous
lumiére a tendance a rejoindre la conductivité sous obscurité. Nous remarquons que cette
derniere croit en exponentielle en fonction de la température.
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Figure D.20: Variation des densités de charges des états localisés du a-S:H sous
illumination en fonction de I'inverse de la température.

Afin dexpliquer l'dlure générale de la conductivité en fonction de la température,
plusieurs auteurs [60,62] ont étudié la dépendance des échanges électroniques entres les
centres de recombinaison et les bandes étendues. L'étude des densités de charges des
différents états localisés en fonction de la température, a montré que le quenching thermique
de la conductivité stationnaire sous éclairement résulte de la croissance ou de la décroissance
ralentie de la concentration totale des centres de recombinaison. Sur la figure D.20, nous
reprenons les zones de température délimitées sur la figure D.19 pour décrire les variations
des densités de charge en fonction de l'inverse de la température. En effet, le profil de la
diminution de la Q,, lorsque la température augmente concorde avec celui de la croissance de
la conductivité sous illumination dans la zone A. Ainsi, cest la Q,, qui contrGle la
recombinaison des électrons dans cette zone. Dans la zone B, nous remarguons |'intervention
des liaisons pendantes, en particulier I'état D°. Pendant que QY, augmente, Q,, diminue.
Cependant, la recombinaison des électrons sur la VBT est plus importante ce qui explique la
diminution de la conductivité totale sous illumination. Dans la zone C, nous remarquons que
Q4 devient plus importante que Q,, et entraine une diminution des centres de
recombinaison, d'ou I'augmentation de la conductivité totale sous illumination.
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I11.2. Quenching optique

Nous présentons dans cette partie les résultats de la simulation de la photoconductivité a
double faisceau (DBP). Nous rappelons que cette méthode consiste a envoyer simultanément
deux faisceau de lumiére d'énergies de photons différentes sur le matériau. Le faisceau
primaire est envoyé avec un f o et une énergie de photons fixe supérieure au gap. Le faisceau

secondaire, est envoyé avec un flux f tel quef <<f ¢ et une énergie de photons dans la gamme
située entre le proche infrarouge et |'ultraviolet.

Nous tracons sur la figure D.21 la photoconductivité, calculée a la température
T=300K, en fonction de I’énergie de la lumiére secondaire. Nous remarquons |’ apparition
d’un guenching optique dans le domaine infrarouge. Cette diminution de la photoconductivité
est de 9.142 10 Wlcm? soit 3102 % en 0.7 eV. Ce qui est trés faible. Nous reportons sur la
figure D.22 les variations en énergie de photons des densités de charges libres des électrons n
et des trous p. Nous remarquons que la concentration des trous croit avec la croissance des
energies de photon. Par contre celle des électrons n suit les mémes variations que la
photoconductivité. C'est adire qu'elle présente aussi une diminution en 0.7 eV. Ceci confirme
le type n du silicium amorphe hydrogéné. Cette remarque nous mene a éudier les différents
processus de recombinaison qui régissent la concentration des électrons libres sans tenir
compte de celles des trous.

Ds  =9.142x10" Wem™

2846.7 |

(10 *W'em™)

2846.6 \a

ph
l/.;
R
=
e

0.5 0.6 0.7 0.8
hn (eV)

Figure D.21 : Evolution de la photoconductivité en fonction de

I’ énergie photons de la lumiere secondaire.
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Figure D.22 : Variations en énergie de photons des concentrations des charges libres.

Le quenching optique de la photoconductivité, dans le cas des matériaux cristallins, a
été expliqué par le modée conceptuel de Rose (voir § B.IV.2). Dans ce cas I'énergie de la
lumiére secondaire ou le quenching optique apparait nous renseigne sur la position du niveau
de classe Il par rapport ala VB ou ala CB. Pour le cas du aSi:H, possédant un continuum
d'états localisés, la position en énergie ou le quenching optique apparait ne peut étre reliée a
un niveau précis de la densité d'états. Afin de bien comprendre la cause du gquenching optique
de la photoconductivité, nous reportons les variations en énergie de photons des densités de
charges des états localisés. L’ étude des variations des densités de charge nous renseigne sur
les différents processus de recombinaison qui se produisent sur les différents états localisés.

La recombinaison des €lectrons croit avec la décroissance de ng (D°%), Qi (DY), Q.

(VBT) et avec lacroissance de Q (CBT).

Nous représentons sur la figure D.23 I'évolution des densités de charge sur les états

localisés en fonction de I’ énergie de photons m de la lumiere secondaire. Nous limitons notre
étude a la gamme d’ énergie infrarouge ou le quenching optique apparait.
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Figure D.23 : Densités de charges en fonction de I’ énergie de photons de la lumiere

secondaire.
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Sur la figure D.23(a), nous remarquons une décroissance de Q , et de Q. dans la

gamme d'énergie de 0.6 eV a 0.7 e€V. Ceci se traduit par la recombinaison d'éectrons sur les
états de la VBT et de la recombinaison des trous sur les états de la CBT.

Sur la figure D.23(b), nous remarquons une croissance de Q;b et de QY dans la
gamme entre 0.6 et 0.7 eV. Cette variation de Qj exclue la possibilité de recombinaison des

électrons libres sur les états D *. Nous observons aussi une diminution de Qj, dans la méme
gamme d'énergie. Deux types de transitions électroniques peuvent induire cette variation. Soit
la capture dun trou par I'état D™ : D™ +t® DY, soit I'émission d'un éectron par D° donc:
D ® D°+e. Vu que la concentration des trous libres augmente dans cette gamme d'énergie

I'émission électronique par les états D~ est plus probable.

Pour mieux comprendre les mécanismes qui engendrent le quenching optique de la
photoconductivité du aSi:H, nous reportons sur la figure D.24 |es taux nets de recombinaison
sur chague état localisé vis a vis de la CB. Nous limitons |'éude des échanges électroniques
aux transitions thermiques et optiques entre les états localisés et la CB seulement puisque
nous avons vu gue le quenching optique est dd a la diminution des électrons libres dans la CB.
Nous donnons ainsi les taux nets de recombinaison des éectrons Uytn, Ucin € Ugn SUr les états
dela VBT, dela CBT et des liaisons pendantes respectivement.

Uyin=Us - Ug (D.4)
Ugn=U; - Uy (D.5)
Ugn =Ug- Upp - Ug+ Uy (D.6)

Nous pouvons remarquer a partir des expressions ci-dessus que si U, > 0, il sagit d'un
centre émetteur d'électrons et que si U, < 0, il sagit d'un centre de recombinaison d'éectrons.

Nous remarquons sur la figure D.24(a) que U, est négatif. Ceci veut dire que la VBT
est un centre de recombinaison des éectrons, ce qui explique la diminution de la densité de
charge des trous Q.. Sur la figure D.24(b) le taux net de recombinaison sur la CBT est
constant en fonction de I'énergie de photons. Cependant, la densité de charge des électrons Q«
décroit. Cette diminution est due a la recombinaison des trous venant de la VB. La description
del'alure de Uy est plus délicate a cause de la présence de trois états de charges différents.

Ladiminution de Ugyn peut étre due a la recombinaison des éectrons sur I'un des éats D™ et

D° ou sur les deux. Vue que Qj, augmente, nous déduisons que la recombinaison des

électrons se fait sur I'éat D° . Par conséquent, nous pouvons dire que le quenching optique de
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la photoconductivité est du principalement a la recombinaison des éectrons sur les états D°
et sur les états de la VBT. Néanmoins, en raison du fort coefficient de capture des électrons

des I'éat D° par rapport a ceux de la VBT, la recombinaison des éectrons libres est plus

probable sur les états D°.
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Figure D.24: Variations des taux nets de recombinaison des électrons sur les
étatslocalisésvisa visdela CB.
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V. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté et discuté les résultats de la ssimulation numérique
de la CPM et de celle de la DBP appliquées au aSi:H. Nous avons décrit dans la premiéere
partie le spectre d'absorption optique calculé par la méthode de convolution des densités d'état
faisant intervenir toutes les transitions optiques entre les états localises et les états étendus des
bandes. Nous avons donné dans la seconde partie un spectre d'absorption obtenu par la
simulation de la CPM. Nous I'avons comparé au spectre d'absorption calculé par la méthode
de convolution. Nous y avons relevé trois régions:

Dans la gamme d'énergie de photons m>1.6 eV, les deux spectres d'absorption optique se
superposent.
Dans la gamme d'énergie de photons 1.2 eV<hn<1.6 eV, la surestimation du spectre

d'absorption a.p, est due essentiellement a I'émission thermique des états D & a la

génération optique des états de la VBT vers la bande de conduction.

Pour m<1.2 eV, ap, devient inférieur au spectre d'absorption total et cela est di a la
recombinaison des éectrons libres sur les états D * et sur les éats dela VBT.

Nous avons auss montré dans cette éude que le choix de la valeur numérique de la
photoconductivité scpm influe sur le spectre d'absorptiona p,,,. Par ailleurs, nous avons
vérifié les conditions de validité de la CPM. Nous avons vu gque dans la gamme d'énergie
hn<1.6 eV, les deux conditions de validité de la CPM ne sont pas vérifiées.

Enfin, pour conclure ce chapitre, nous avons simulé |'expérience DBP et nous avons
ainsg retrouvé le quenching thermique et optique de la photoconductivité dans le aSi:H.
L'étude des variations des densités de charges et de leurs taux génération optique et de
recombinaison a montré que le quenching optique est di a la présence des liaisons pendantes

et particuliérement aux états D°.
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Conclusion

Ce travail a porté principalement sur I'étude du spectre d'absorption optique obtenu par
la méthode de convolution et par la simulation numérique de la méthode du photocourant
constant (CPM) appliquée au silicium amorphe hydrogéné (a-Si:H). Nous avons en premier
caculé le coefficient d'absorption optique total en utilisant la méthode de convolution des
densités d'états du a-Si:H. Ensuite, nous avons simulé la CPM. D'autre part, nous avons
simulé la méthode de la photoconductivité a double faisceau (DBP) par laguelle nous avons
mis en évidence le quenching optique (QO) de la photoconductivité pour le cas du a-Si:H.

Apres avoir décrit dans le chapitre A la structure atomique du aSi:H et les modéles de
sa densité d'états, nous avons rappelé dans le chapitre B des généralités concernant le
coefficient d'absorption optique et la photoconductivité. Dans ce chapitre, nous avons aussi
décrit la CPM et la DBP ains que quelques résultats antérieurs de la littérature obtenus par
ces deux méthodes.

Dans le chapitre C consacré a la moddisation, nous avons d'abord décrit le modéele de
densité d'états (DOS) du aSi:H utilisé dans notre ssimulation. Dans ce modéle nous avons pris
soin de vérifier les conditions de raccordement entre chaque bande d'états éendus et sa queue
de bande. Ensuite, nous avons présenté les expressions des taux de recombinaison et des taux
de génération optique sur tous les états constituant la DOS du a-Si:H. Les expressions des
fonctions d'occupation sont adaptées aux cas sous obscurité et sous lumiere. Toutes ces
expressions sont nécessaires pour le calcul des concentrations de charges libres n et p. Le
modele et la procédure de calcul ains employés dans la simulation nous ont permis de
déterminer |es spectres d'absorption optigue par |'expression de convolution et par la CPM. En
utilisant la méme procédure pour n et p, nous avons simulé la DBP en réadaptant toutes les
expressions pour le cas de deux faisceaux lumineux.

Le chapitre D est consacré aux résultats de la smulation numérique et a leurs
discussions. Dans la premiére partie, nous avons présenté |'étude de I'absorption optique par la
méthode de convolution. Nous avons d'abord justifié I'utilisation de la forme en gaussienne
des états des liaisons pendantes. Par I'étude du formalisme de |'absorption, nous retrouvons
I'allure générale du spectre d'absorption optique en utilisant I'expression de la matrice de
transition de Cody. Nous avons ensuite étudié I'intervention dans |'absorption optique des
différents états qui composent la densité d'états du a-Si:H.

La partie importante du travail que nous avons présenté est consacrée a l'étude de la
CPM. En effet, nous avons montré par le calcul en utilisant les hypothéses de la CPM, que
cette méthode permettait de retrouver une partie du spectre dabsorption. En effet, la
comparaison entre le spectre d'absorption total et celui obtenu par la CPM virtuelle montre
gu'au dessus de I'énergie 1.6 eV, les deux spectres se superposent parfaitement. En dessous de
cette énergie, des décalages entre les deux spectres apparaissent. L'étude des variations en
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énergie de photons des densités de charge dans les états localisés et de leurs taux nets de
recombinaison et de génération optique nous a permis d'expliquer ces différences. Par ailleurs,
nous avons remarqué qu'en dessous de cette énergie I'ordre de grandeur du flux de photons
f cpm €st important et par conséquent il change I'occupation des états localisés. Les courbes
d'absorption acpu, a différentes valeurs de la photoconductivité scpvy Mmaintenue constante,
ont montré que a cpv a tendance a plus se rapproché du spectre d'absorption total lorsque s cpm
diminue. D'autre part, les tracés de la photoconductivité et de son exposant en fonction du
taux de génération ont permis de veérifier les conditions de validité de la CPM.

Dans la derniére partie du chapitre D, nous nous sommes intéressés a I'influence d'un
second flux de lumiére sur la photoconductivité en fonction de I'énergie de photon sur le
matériau aSi:H. C'est la simulation de la méthode de la photoconductivité a double faisceau.
Cette méthode utilisée généralement sur les semiconducteurs cristallins nous a permis de
mettre en évidence le QO de la photoconductivité. Contrairement au cas des semiconducteurs
cristalins qui présentent des états discrets particuliers dans le gap, il est difficile d'expliquer le
QO par le modele de Rose dans le aSi:H a cause de la complexité de sa densité d'états. Dans
notre travail, nous avons expliqué le QO par I'étude des densités de charge, des taux de
génération optique et des taux nets de recombinaison des éectrons en fonction de I'énergie de
photons. Nous avons attribué |'apparition du QO a I'existence des états des liaisons pendantes.
D'autre part, il est a signaer que ce QO est trés faible pour les paramétres que nous avons
utilisés, tels que principalement le flux et la température.

Pour conclure, nous pouvons dire que nous avons réalisé un programme numérique
permettant le calcul du coefficient d'absorption optique par la méthode de convolution et la
simulation de la CPM et de la DBP appliquée au a-Si:H. Nous avons ains étudié le domaine
de validité de la CPM. L'éude de la CPM peut étre plus poussee en regardant I'influence de la
température sur |'écart entre le spectre d'absorption total et celui obtenu par la CPM,
particuliérement aux basses températures.

Il serait auss intéressant de voir l'influence de la température, de la concentration de
défauts et du flux de photons appliqué de la lumiére primaire et secondaire sur le QO.
Cependant, la faisabilité de I'expérience réelle de la DBP sur du aSi:H n'est pas garantie a
cause de l'effet Staebler-Wronski (apparition d'effets métastables suite a une exposition
prolongée a la lumiére). Néanmoins, il existe des semiconducteurs plus ordonnés présentant
des structures de densités d'états proches du aSi:H, tel que le silicium microcristallin
(nc- Si: H) par exemple, qui semblent présenter une meilleure stabilité.
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