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Abstract

The size of electronic components has recently been reduced to a few tens of nanometers, and an
even smaller size is projected in the near future. This perpetual decrease in the size of modern
electronic components and the increase in their operating speeds and frequencies inevitably leads
to hot spots, which are hazards leading to system failure if left for long periods of time. As a
result, thermal management has become a pressing issue and a very important topic in
microelectronics. The first objective of this thesis is to optimize efficient and practical techniques
for heat dissipation from electronic nano-components.

On the other hand, thermal transport control is a major challenge for modern technologies,
energy conversion systems, heating and cooling, data storage and thermal management of
electronic components. However, engineers seeking better thermal control are limited by the
traditional toolbox of linear, static and passive thermal components, such as thermal resistors and
thermal capacitors. This scarcity of thermal options pales in comparison to the rich selection of
highly non-linear, switchable and electrically active components. Since switchable and non-
linear thermal components are not as mature as their electrical counterparts, contemporary
thermal research is exploring many different mechanisms that could provide these new
capabilities. The second objective of this thesis is to provide ways to control the energy flow in
order to meet these scientific and industrial needs.

We study the transport by surface phonon-polariton (SPhP), which are electromagnetic surface
waves resulting from the coupling between an electric field in the mid-infrared and optical
phonons in a polar material. We also study the transport mechanisms by a two-dimensional
electron gas (2DEG) confined in a quantum well formed at hetero-interfaces. We present
effective and practical ways to control their energy flow.

We demonstrate that the excitation of SPhP modes in polar layers a few nanometers thick
deposited on conventional semiconductors can improve the energy flow considerably, and
consequently dissipate the heat accumulated in nano-components. We also demonstrate that the
stain field in the AIN layer plays a critical role in governing the transport properties of the two-
dimensional electron gas confined in the AIN/ GaN quantum well. For low mechanical stresses,
we demonstrate that the electrical and thermal conductivities of the two-dimensional electron gas
increase exponentially with increasing stress in the AIN layer. Hence, the AIN piezoelectricity
can be used to induce stresses in the AIN layer and control the transport properties of the
confined two-dimensional electron gas with an external electric field.
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Résumé

La taille des composants ¢lectroniques a récemment été réduite a quelques dizaines de
nanometres. Les industries technologiques s’attendent a une taille encore plus petite pour dans
futur proche. Cette diminution perpétuelle de la taille des composants électroniques modernes et
I’augmentation de leurs vitesses et fréquences de fonctionnement conduisent inévitablement a
des points chauds, qui sont des dangers entrainant une défaillance du systéme s’ils sont laissés
longtemps. Par conséquent, la gestion thermique est devenue un probléme de plus en plus urgent
et un sujet trés important en microélectronique. Le premier objectif de cette thése est d’optimiser
des techniques efficaces et pratiques pour évacuer la chaleur des nano-composants électronique.

D’un autre c6té, le contrdle du transport thermique est un défi majeur pour la technologie
moderne, les systemes de conversion d’énergie, le chauffage et la réfrigération, le stockage des
données et la gestion thermique des composants électronique. Cependant, les ingénieurs qui
recherchent un meilleur controle thermique sont limités par la boite a outils traditionnelle des
composants thermiques linéaires, statiques et passifs, tels que les résistances thermiques et les
condensateurs thermiques. Cette rareté des options thermiques palit par rapport a la riche
sélection de composants hautement non linéaires, commutables et actifs dans le domaine
électrique. Etant donné que les composants thermiques commutables et non linéaires ne sont pas
aussi matures que leurs homologues électriques, la recherche thermique contemporaine explore
de nombreux mécanismes différents qui pourraient fournir ces nouvelles capacités. Le deuxiéme
objectif de cette these est de présenter des moyens pour contrdler le flux énergétique, afin de
répondre a ces besoins scientifiques et industriels.

Nous étudions le transport par les phonon-polariton de surface (PhPS), qui sont des ondes
¢lectromagnétiques résultant du couplage entre un champ électrique dans le moyen infrarouge et
des phonons optiques, et les principaux parametres qui déterminent I’intensité de leur flux
énergétique. Nous étudions également les mécanismes de transport par un gaz d’électrons
bidimensionnel (2DEG) confiné dans un puits quantique formé a des hétéro-interfaces. Nous
présentons des moyens efficaces et pratiques pour contrOler leur flux énergétique. Nous
démontrons que I’excitation des modes PhPS dans des couches polaires de quelques nanometres
d’épaisseur déposées sur des semi-conducteurs classiques peut améliorer le flux énergétique
d’une maniere considérable, et par la suite dissiper la chaleur accumulée dans des nano-
composants. Nous démontrons aussi que la contrainte dans la couche d'AIN a un effet trés
important sur les propriétés de transport du gaz d'électrons bidimensionnel confiné dans le puits
quantique AIN/GaN. Pour des contraintes mécaniques faibles, nous démontrons que les
conductivités électrique et thermique du gaz d'électrons bidimensionnel augmentent de fagon
exponentielle avec 'augmentation de la contrainte dans la couche d'AIN. La piézoélectricité
d’AIN permet d’induire des contraintes dans la couche d’AIN et de controler les propriétés de
transport du gaz d’¢€lectrons bidimensionnel confiné a travers un champ électrique externe.
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Introduction générale

Depuis la découverte du transistor en 1948, les semi-conducteurs sont devenus une partie
intégrante de notre vie. On les trouve dans les ordinateurs, les systemes de télécommunications,
les automobiles, les trains, les avions, les cartes bancaires, etc...Néanmoins, pour garantir le bon
fonctionnement du composé a base de semi-conducteurs, il convient de concevoir une gestion
thermique appropriée de la chaleur accumulée dans la puce.

Le principal objectif de gestion thermique dans les composants électroniques est le transfert en
temps opportun de la chaleur générée par les micro-puces via des canaux externes de diffusion
de chaleur. Les avantages et les inconvénients des matériaux de gestion thermique jouent un rdle
trés important dans la durée de vie et la fiabilit¢ des composants électroniques. Les matériaux
métalliques comme le cuivre, I'argent et 1'aluminium ont une bonne conductivité thermique. Le
cuivre a une conductivité¢ thermique allant jusqu'a 400 W/mK. Les bons oxydes thermo-
conducteurs et matériaux céramiques comprennent 'oxyde de béryllium, le carbure de silicium et
le nitrure d'aluminium. L'oxyde d'aluminium est 1'un des matériaux les plus utilisés. Mais,
malheureusement, sa conductivité thermique n'est pas assez bonne. Les propriétés thermiques
des matériaux qui sont couramment utilisées pour la gestion thermique des composants
électroniques sont répertorié¢es dans le Tableau A.

Matériau Conductivité Matériau Conductivité
thermique thermique (W/mK)
(W/mK)
Si 150 W 174
Ge 77 Mo 140
SiC 270 Invar 11
GaAs 45 Kovar 17
SiGe 150 Al 230
InP 97 Cu 400
GaP 133 Au96.85%-Si 27
GaN 13-33 Au80%-Sn 57
InAs 35 Au88%-Ge 44
InSb 19 W85-Cu 200
96% Al,O3 20 Mo85-Cu 170
AIN 270 CMCIl1:1:1 280
BeO 210 CPCl1:1:1 300
Epoxy 1.7 SiC70%-Al 160
CVD Diamond 1.300-2.000 Si75%-Al 150
C/Al 350 C/Cu 415
Diamond/Al 500 Diamond/Cu 600

Tableau A : Conductivité thermique des matériaux utilisés pour la gestion thermique.
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D’une maniére générale, les matériaux pour la gestion thermique peuvent étre classés en
plusieurs groupes suivant leurs structures et compositions. Concernant la structure, les matériaux
de gestion thermique comprennent principalement les substrats, le cablage, les matériaux
dié¢lectriques inter-couches et les matériaux d’étanchéité. Les substrats sont généralement divisés
en substrats rigides et flexibles. Une carte de circuit imprimé flexible est 1égere et mince. Il peut
convenir aux marchés de I’¢électronique portable et des communications sans fil. La métallisation
du substrat peut cabler des puces sur les substrats, et le cablage doit avoir une faible résistivité et
une bonne soudabilité. Les diélectriques inter-couches sont divisés en sous-groupes organiques
(polymeres) et inorganiques (tels que SiO,, Si3Ny et verre). Ils protégent et isolent I’électronique
pour éviter la distorsion du signal et d’autres effets. Les matériaux d’étanchéité en résine époxy
représentent 90% du total des matériaux d’étanchéité électroniques actuels. Concernant la forme,
I’emballage peut étre divisé en emballage hermétique et en emballage solide. Un emballage
hermétique est un emballage dont la cavité est remplie d’une certaine atmosphére d’espace et
isolé de I’environnement extérieur ; un emballage solide est celui dont I’environnement de la
filiere est lié aux structures d’emballage. Concernant la composition des matériaux, les matériaux
peuvent étre divisés en matériaux de gestion thermique a base de céramique, a base de plastique
et a base de métal.

Avec le développement rapide de la technologie d’emballage électronique, les composants
¢lectroniques pour haute puissance et la minimisation ont entrainé des exigences plus strictes
pour les matériaux d’emballage et une demande accrue pour le développement de nouveaux
matériaux de gestion thermique. D’une manicre générale, le développement des matériaux de
gestion thermique présente les caractéristiques suivantes :

- Faible densité : En raison de la prévalence des produits électroniques portables, les gens
accordent de plus en plus d’attention a la question de la réduction de poids. La réduction
de poids pour les applications spatiales est également importante. Par conséquent, des
matériaux de faible densité telle que I’aluminium, le cuivre et les matériaux polymeres
sont actuellement largement utilisées.

- Haute conductivité thermique, faible expansion : Etant donné que la technologie
d’emballage multi-puce au cours des prochaines années peut occuper une position
importante dans le domaine de I’emballage, I’exigence de conductivité thermique des
matériaux d’emballage a augmenté. Les matériaux d’emballage électronique traditionnels
ne peuvent pas répondre aux exigences d’emballage de haute densité de puces. Par
conséquent, de nombreux nouveaux matériaux d’emballage électronique a haute
conductivité¢ thermique et a faible dilatation thermique ont été¢ développés ces derniéres
années.

- L’Intégration : Alors que le nombre de composants électroniques ultra-minces continue a
augmenter, les matériaux d’emballage é€lectroniques sont également appelés a devenir
plus minces et plus petits. Pour réduire les couts de production et améliorer la fiabilité des
emballages, il est prévu qu’une combinaison de boitiers modulaires a composants
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multiples et multifonctionnels soit la direction future du développement. De nouvelles
technologies de traitement devront étre adoptées pour suivre cette tendance.

Néanmoins, comme nous montrons dans la Figure A, la taille des composants électroniques
diminue continuellement. Les industries technologiques s’attendent a une taille de quelques
dizaines de nanométres dans un future proche.

Vacuum Bipolar Carbon-Based
Tubes Transistors MOSFETs Nanodevices?

1906-1950s 1947-1980s 1960-2010s Near Future

i bipolar
k& Tubes —Ey

L7
MOS v

emp

-
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We are standing at the threshold in electronics!
Figure A : Les composants électroniques au cours de temps.

Cette diminution perpétuelle de la taille des composants électroniques modernes et
I’augmentation de leurs vitesses et fréquences de fonctionnement conduisent inévitablement a
des points chauds, qui sont des dangers entrainant une défaillance du systeme s’ils sont laissés
longtemps. D’autre part, lorsque la taille du composant se réduit a quelques dizaines de
nanometres, le concept d’emballage €lectronique classique n’est plus valable, car les matériaux
d’emballage perdent leurs propriétés thermiques a cause de taux de diffusion tres €levée des
porteurs classiques d’énergie par les frontiéres du matériau. Ainsi, des alternatives a la
dissipation de chaleur par des techniques d’emballage électronique deviennent nécessaires.

Le premier objectif de cette these est de démontrer que les ondes €lectromagnétiques de surface,
dans des conditions spécifiques, peuvent transporter en mode de conduction un flux thermique de
plusieurs ordres de grandeur supérieur a celui transporté par les porteurs classiques de chaleur.
Ainsi, les ondes électromagnétiques de surface peuvent étre beaucoup plus efficaces que les
matériaux d’emballage pour dissiper la grande quantité d’énergie thermique accumulée dans les
composants ¢lectroniques de taille nanométrique.
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D’autre part, 1’analogue thermique des systémes électroniques présenterait de meilleures
performances dans des environnements difficiles et ouvrirait la voie a une nouvelle génération de
technologies pour des applications dans des milieux ou [I’utilisation des composants
¢électroniques conventionnels est trés limitée. Pour cela, une grande attention a été portée aux
structures thermiques permettant le control du flux d’énergie thermique sans faire face a la mise
en ceuvre difficile de I’approche consistant a exploiter la dépendance du rayonnement en champ
proche a de nombreux parameétres. Les cristaux phononiques ont été proposés comme candidats
potentiels pour les dispositifs thermiques. Mais, le transport de chaleur par les phonons est
relativement lent car la vitesse des phonons acoustiques est de I’ordre de la vitesse du son dans
les solides, et la durée de vie des phonons est extrémement courte dans les environnements ou la
température est élevée.

Le deuxiéme objectif de cette these est de démontrer que les propriétés de transport d’un autre
type d’excitation élémentaires de surface, qui est le gaz d’¢lectrons bidimensionnel confiné dans
le puits quantique formé a 1’hétérojonction entre une couche d’AIN et une couche de GaN,
peuvent étre sensiblement ajustées par introduire une contrainte faible dans la couche d’AIN. En
exploitant la piézoélectricité de 1’AIN, il est possible d’introduire une contrainte et ajuster les
propriétés du transport du gaz d’électrons bidimensionnel par I’application d’un champ
¢lectrique externe.

Cette thése comprend six chapitres. Dans le premier et le second chapitre, nous présentons les
concepts physiques et la dérivation de la conductivité thermique par des excitations élémentaires
de surface a partir de 1'équation de transport de Boltzmann. Dans le troisiéme et le quatrieme
chapitre, nous décrivons des procédures de fabrication des échantillons ainsi que des différentes
techniques de caractérisation utilisées. Nous présentons une expérience pompe-sonde dans
I’infrarouge moyen pour exciter et lancer des modes électromagnétiques de surface dans le
moyen infrarouge sur des couches de carbure de silicium amorphe de différentes épaisseurs
insérées entre un substrat de silicium et I’air, et ensuite mesurer la diffusivité thermique par ces
ondes de surface.

Dans le cinquiéme chapitre, nous présentons des mesures de diffusivité thermique montrant un
important transport thermique par des modes électromagnétiques de surface. En analysant les
données expérimentales en utilisant deux approches différentes, nous montrons que la diffusivité
thermique dans le plan des échantillons mesurés augmente rapidement avec la diminution de
I’épaisseur de la couche en raison d’un couplage amélioré entre les ondes se propageant sur les
surfaces de la couche mince. Nous montrons également que le courant thermique des ondes de
surface couplées dans une couche de carbure de silicium amorphe de 3 nanomeétre d’épaisseur
insérée entre un substrat de Si et Iair est de plusieurs ordres de grandeur supérieur au courant
thermique des phonons dans le substrat de Si.

Dans le sixiéme chapitre, nous étudions les conductivités électriques et thermiques du gaz
d’¢électrons bidimensionnel confiné dans le puits quantique rectangulaire formé a 1’hétérojonction
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entre une couche mince de GaN et une couche d’AIN dans la plage de température entre 10K et
360K. Nous présentons un protocole expérimental pour déduire de I’effet Hall a température
variable et des mesures calorimétriques les caractéristiques critiques et les propriétés de transport
du gaz d’¢lectrons bidimensionnel confiné dans des puits quantiques rectangulaires. Nous
montrons que la conductivité électrique est indépendante de la température, tandis que la
conductivité thermique dépend linéairement de la température, reflétant la chaleur spécifique des
¢lectrons libres interfaciaux. Nous montrons que les valeurs obtenues pour les conductivités
¢lectrique et thermique sont en excellent accord avec celles prédites par la loi de Weidemann-
Franz. Les résultats obtenus démontrent que, dans la plage de température mesurée, le systéme
d’¢lectron bidirectionnel étudié satisfait les approximations de Drude des électrons indépendants
et libres. De plus, pour des faibles contraintes dans la couche d’AIN, les conductivités électrique
et thermique des ¢€lectrons interfaciaux augmentent exponentiellement avec de la contrainte, et la
piézoélectricité d’AIN permet un réglage efficace des propriétés de transport du gaz d’électrons
bidimensionnel confiné dans un puits quantique AIN/GaN par D’application d’un champ
¢lectrique externe.
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Chapitre 1 : Phonon Polaritons de Surface : principes et
applications

1.1 Lois fondamentales du transfert de chaleur

La conduction, la convection et la radiation sont les principaux mécanismes du transfert de la
chaleur qui sont détaillés par les lois énoncées au XIXeme siecle.

La conduction : Lorsque deux objets de températures différentes entrent en contact, 1’énergie
thermique doit étre transférée de la picce de haute température a la piece de basse température.
C’est le phénoméne de la conduction thermique. Le processus de conduction thermique est un
processus de transport d’énergie. Dans un solide, I’énergie peut étre transportée par des électrons
libres, des ondes de vibration de réseau (phonons) et des rayonnements électromagnétiques
(photons). Par conséquent, la conductivité thermique dans un objet a I’état solide peut étre
réalisée par des électrons, des phonons et des photons. Pour les isolants, le phonon est le
principal porteur de chaleur ; pour les métaux purs, 1’électron est le principal porteur de chaleur ;
pour les alliages, les phonons jouent un réle plus important que les électrons dans le transport de
chaleur. Par conséquence, les métaux ont la conductivité thermique la plus élevée, les alliages
sont les suivants et les semi-conducteurs ont la conductivité thermique la plus faible.

La convection : C’est le transport thermique par le déplacement de la matiére dans le systéme
¢tudié. Alors, la convection peut étre forcée, naturelle ou mixte. Elle s’effectue dans un milieu
liquide, gazeux.

La radiation : Tout objet qui a une certaine température supérieure a celle de son environnement
émet un rayonnement ¢€lectromagnétique dont l'intensité spectrale dépend de la température et de
l'objet rayonnant. Ceci est classiquement connu comme le rayonnement du corps noir. L'échange
de rayonnement entre matériaux a différentes températures via leurs émissions et absorptions est
un mécanisme impliqué dans le transport de la chaleur.

Le transfert de chaleur a notre échelle de longueur et jusqu'a quelques dizaines de micromeétres
est déja connu d'apres les trois modes de transport thermique décrits ci-dessus. Mais, que va-t-il
se passer lorsque la taille du systéme atteint 1'échelle du nanomeétre ?

La convection n'a pas de sens a I’échelle nanométrique. En plus, les nombres adimensionnés de
Grashof (qui décrit la relation entre la force de flottabilité et la force visqueuse agissant sur un
fluide) et de Reynolds (qui décrit la relation entre les forces d'inertie et les forces visqueuses)
sont petits (moins de dix pour le nombre de Grashof et moins de 100 pour le nombre de
Reynolds), ce qui limite les problemes de transport de chaleur dans les fluides a 1’échelle
nanométrique aux probléemes de conduction dans les fluides.
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Dans la conduction a 1'échelle macroscopique, les collisions que les porteurs de chaleur subissent
I'un avec l'autre déterminent leurs trajets. Le processus de conduction est donc diffusif, et le libre
parcours moyen (la distance entre deux collisions) est de l'ordre de 10 a 100 nm dans les
cristaux et peut descendre a quelques nanométres dans les solides amorphes. A I’échelle
nanométrique, le processus de conduction est appelé balistique [1]; les porteurs de chaleur
traversent le systéme sans subir de choc les uns avec les autres et subissent principalement des
collisions avec les bords du systéeme. Un tel changement de régime modifie fortement les lois
décrivant le comportement du transfert par conduction.

Ci-apres, nous exposons la majeure disparité physique entre le rayonnement du champ lointain et
le rayonnement du champ proche. A I'échelle macroscopique, le rayonnement est décrit par le
produit d'un paramétre inférieur a 1 appelé émissivité (qui est le rapport entre la luminance du
corps réel et la luminance du corps noir porté a la méme température) et de l'intensité du
rayonnement du corps noir de Planck (le corps noir de Planck est un objet capable d'absorber
toute 1'énergie électromagnétique qu'il recoit sans rien refléter. Lorsqu'il est chaufté, il émet du
rayonnement d’'intensité qui varie avec la longueur d'onde selon une courbe caractéristique dont
le maximum dépend de la température du corps). La déviation du rayonnement d'un objet réel
par rapport au rayonnement idéal du corps noir est contenue dans 1'émissivité, quoique complexe
a caractériser en fonction de la nature des matériaux, de I'angle d'émission, de la longueur d'onde,
des caractéristiques de surface et autres parametres. Quand Planck a proposé en 1900 son
modele pour le rayonnement du corps noir, la prudence était de mise en mentionnant que son
modele n'était valable qu'a une échelle de longueurs supérieures a la longueur d'onde maximale
de la lumiere émise [2]. Par exemple, lorsque la distance de séparation z entre deux corps semi-
infinis a différentes températures (Figure 1.1) est supérieure a la longueur d'onde maximale de
I'onde thermique, le transfert radiatif entre les deux surfaces peut étre décrit par la loi de Planck
car il ne prend pas en compte les interactions a courte portée et toutes les caractéristiques des
ondes électromagnétiques. Dans ce cas, le rayonnement est dit rayonnement du champ lointain
(rayonnement détecté loin de la surface du corps noir et provenant des charges oscillantes dans
un matériau chauffé). Par contre, pour z inférieure a la longueur d'onde maximale de 1'onde
thermique (d'environ un micrometre ou moins), le rayonnement émis dépasse celui prévu par la
loi de Planck; il est nommé rayonnement de champ proche. Dans ce cas, le transfert radiatif
augmente brusquement et dépasse la prédiction de Planck par des ordres de grandeur. Cette
augmentation est due aux interactions dipdle-dipdle a courte distance, qui alterent
significativement le transfert radiatif et dominent le rayonnement de Planck trés pres de la
surface.
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Figure 1.1 : Deux matériaux semi-infinis a deux températures différentes T; et T, séparées par une distance z.

En effet, les ondes évanescentes sont transmises par effet tunnel d'un matériau a un autre et sont
rassemblées en deux types: 1'un provient de réflexions totales internes d’ondes propagatrices qui
produisent une onde s’atténuant en surface et I’autre qui sont confinées en surface s'atténuent au
cours de leurs propagations aussi bien dans le matériau que dans le vide (Figure 1.2). Ces ondes
évanescentes, classiquement appelées rayonnements du champ proche [3], sont a 'origine de
'augmentation du transport de la chaleur radiative a I'échelle nanométrique.

Figure 1.2 : Schéma représentant trois types d'ondes : a) est une onde propagatrice transmise a I’interface, b) et c)
sont des ondes évanescentes non transmises (b est une onde évanescente résultant de réflexions totales internes
alors que le cas c illustre les ondes de surface).

Dans un matériau polaire, l'interaction coulombienne n'agit pas instantanément mais se propage a
la vitesse de la lumiére. Les modes de phonons optiques transversaux de grande longueur d'onde
donnent lieu a un champ électromagnétique transversal résultant du retard de l'interaction
coulombienne. Ce champ agit en retour sur les modes de phonons transverses en modifiant leurs
fréquences. En méme temps, les relations de dispersion du champ électromagnétique transversal
sont modifiées par son couplage au champ de polarisation établi par les modes de phonons
optiques transverses. Dans le cristal ou le champ de polarisation et le champ électromagnétique
en l'absence de l'autre vérifient les équations d'onde, qui sont capables d'étre analysées
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harmoniquement dans l'espace et dans le temps. Comme le couplage entre les deux champs est
linéaire, on aura un exemple d’un systeme d'oscillateurs harmoniques a couplage linéaire. Les
modes normaux de ces oscillateurs harmoniques sont appelés phonon-polaritons et sont le coeur
de notre étude dans le Chapitre 5 . Les ondes PhPS évanescentes mises en évidence ci-dessus
sont des ondes phonon-polariton dont le champ est localisé a la surface. Le calcul de l'intensité
de ces ondes évanescentes peut étre réalisé via les théories classiques de 1'électromagnétisme. En
fait, les champs d'ondes évanescentes sont créés par un ensemble de dipoles que 1’on peut
considérer comme de petites antennes créant un champ résultant en tout point. Ces dipoles, qui
agissent de maniere aléatoire, générent des courants dont la valeur moyenne est nulle comme
celle du champ rayonné. Cependant, le carré de ces quantités a une valeur moyenne non nulle, ce
qui indique que ce sont des fluctuations du champ émis qui sont a l'origine du rayonnement de
champ proche ou a courte portée. Ainsi, le calcul peut étre accompli en introduisant des courants
stochastiques modulant 1'agitation thermique aléatoire des dipdles. Le théoréme de fluctuation-
dissipation fournit les fluctuations de ces courants provenant de l'absorption du milieu et de
I'énergie d'un oscillateur harmonique a 1'équilibre thermique avec le milieu. Le probléme PhPS
peut également étre résolu en utilisant une approche dynamique du réseau cristallin, dans
laquelle la jauge de Coulomb permet de séparer complétement I’interaction coulombienne
longitudinale du champ électromagnétique transverse lorsqu'elle n'est pas retardée. Cependant,
lorsque le retard du champ transversal est pris en compte et que la condition d'irrotationelle
(V x E = 0) est supprimée, les relations de dispersion PhPS peuvent étre calculées a partir d'une
approche de dynamique du réseau. Les PhPS étant évanescents, il ne peut y avoir d'excitation de
PhPS par une onde plane propagative. Une solution pour coupler une onde en propagation avec
un PhPS consiste a utiliser une surface périodique. Les modes de surface sont alors des modes de
Bloch, et le couplage d'une onde de propagation incidente avec un mode de surface a travers le
réseau peut produire une absorption totale [[4],[5]]. Si un réseau donné peut coupler la lumicre
incidente en une onde de surface, il peut également coupler une onde de surface en un mode de
propagation. Ceci peut €tre utilisé pour émettre efficacement le rayonnement de champ proche
vers le champ lointain. C'est le mécanisme de base qui a été largement utilisé pour produire une
densité €énergétique €levée et des émissions thermiques cohérentes a partir de couches minces
polaires [6].

1.2 Définition du Phonon Polariton de Surface?

Le Phonon Polariton de Surface (PhPS) est le résultat du couplage entre modes
¢lectromagnétiques (photons) et modes de vibrations du réseau (phonons optiques) a la surface
des matériaux polaires. La nature de cette pseudo-particule peut €tre mieux comprise si nous
¢tudions ses constituants principaux: le photon et le phonon optique. L'interaction lumiere-
matiere dont il est question est également présente dans un matériau massif. Par la suite, une
distinction claire sera faite entre les phonons polaritons de volume et de surface.
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1.2.1 Constituants des modes PhPS

1.2.1.1 Phonons :

Dans les problémes de la dynamique du réseau, les solides cristallins sont définis comme étant
des réseaux périodiques dans lesquels les wunités répétées du cristal sont disposées
symétriquement et connues comme cellules unitaires. Les unités elles-mémes peuvent étre des
atomes simples, des groupes d'atomes, des ions, des molécules, etc.

La périodicité du cristal confére au réseau une symétrie de translation compte tenu du fait que les
¢quations du mouvement de toutes les unités sont analogues. Cela réduit essentiellement le
probléme de la dynamique de tous les atomes dans le cristal a la dynamique des atomes dans une
cellule unitaire, ou les équations du mouvement sont résolues dans 'approximation harmonique.

L'approximation harmonique prend en considération les interactions les plus proches entre les
atomes qui peuvent étre visualisés sous forme d'atomes reliés par des ressorts harmoniques
vibrant autour de leur point d'équilibre. Dans cette hypothése, la dynamique du réseau peut étre
analysée en termes de combinaisons linéaires de 3N (N étant le nombre d'atomes) modes de
vibrations normaux. Un mode normal de vibration peut étre décrit comme onde progressive de la
forme Ae'(d7=%% o1 q est le vecteur d'onde spécifiant la direction de propagation, w est la
fréquence angulaire de l'onde progressive et A l'amplitude de la vibration. Le traitement
quantique des oscillateurs harmoniques nous permet d’écrire les énergies des modes sous la

formule (n+%)ha)(q) avec n= 0,1,2 ... Par conséquent, 1'énergie quantique hw(q)

représente une excitation ¢lémentaire de la vibration cristalline appelée phonon [7].

u(na)

4

m K E
| AVAVAVEY 2VAVAVAY 2VAVAVAY AVAVAVE AVAVAVE AVAVAVEY |
(n-3)a (n-2)a (n-1a na (n+1)a (n+2)a (n+3)a

Figure 1.3 : chaine linéaire monoatomique reliée par des ressorts de constante de force K. Les atomes voisins sont

nn

séparés par une distance "a".

La méthode la plus élémentaire pour résoudre le probléme dynamique consiste a considérer une
chaine linéaire monoatomique (Figure 1.3) d'un nombre d'atomes N infiniment grand, séparés
par une distance a. En considérant I’interaction avec le plus proche voisin et en appliquant des
conditions aux limites périodiques, I’équation du mouvement de chaque atome sera :
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mi = —K[2u(na) — u([n + 1]a) —u([n — 1]a)] (1.1)

ou K est la constante du ressort entre deux ions et u est le déplacement de chaque ion autour de
sa position d'équilibre. Nous cherchons une solution a 1'équation du mouvement sous la forme
d'une onde progressive u(na,t) «< e!@a-®H En substituant la solution a I'équation du
mouvement (1.1), on peut trouver la relation de dispersion w(q)

w(q) =2 g|sin@|. (12)

Comme on peut le voir, dans le cas de la chaine linéaire monoatomique (Figure 1.4).

w(q)

4K
m

i
SR

Figure 1.4 : Courbes de dispersion d'une chaine linéaire monoatomique en ne considérant que les interactions les
plus proches.

Les courbes de dispersion des phonons montrent une seule branche définie comme la branche
acoustique des phonons. Les phonons acoustiques sont les responsables des phénomeénes sonores
a l'intérieur d'un matériau, d'ou le mot "acoustique". Bien qu’ils jouent un role majeur dans la
détermination de la conductivité thermique du matériau, ils sont incapables d'interagir avec un
champ électromagnétique incident. Une interaction lumiére-matiere est observée lorsqu'un cristal
polyatomique est exposé a un rayonnement. Pour évaluer la relation de dispersion des phonons
de ces cristaux, nous considérons une chaine linéaire diatomique avec deux ions différents (ayant
des masses m, et m,) a l'intérieur d'une cellule unitaire (Figure 1.5).
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Figure 1.5 : Chaine linéaire diatomique a deux masses différentes m, et m, dans une cellule unitaire, reliée par des
ressorts a forces alternées K et G. Les cellules unitaires sont séparées par une distance "a". La distance interatomique
dans une cellule unitaire est "d". Les positions d'équilibre des atomes sont "na" et "na+d".

Soit a la distance entre deux cellules unitaires et d la distance entre les ions d'une méme cellule
unitaire. Nous définissons également K comme la constante de ressort entre les ions dans
différentes cellules unitaires et G la constante de force entre les ions de la méme cellule unitaire.
Par conséquent, les équations du mouvement dans cette approximation seront données par :

myi; (na) = —G[u; (na) — uy(na)] — K[u;(na) — u,((n — 1a)] (1.3)
et

myu,(na) = —G[u,(na) —u,(na)] — K[uz (na) — ul((n + 1)a)]. (1.4)

En prenant en considération des solutions de la forme u,(na) = 4,e@"a-®0 ¢t y,(na) =
Ajyellna=®t) “noug trouvons que les relations de dispersion du modéle de chaine diatomique
sont :

_K+G 1 (K+G)*> 8KG

2 _ + 1-— 1/2 1.5
@ 2m, 2[ m,? m1m2( 03 42)] 4

mm y, . ’ . .

ﬁ est défini comme la masse réduite. Inversement au cas monoatomique, les
1 2

relations de dispersion de la chaine diatomique présentent deux branches de phonons

(Figure 1.6) :

ou m, =
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Figure 1.6 : Courbes de dispersion de la chaine linéaire diatomique. La branche inférieure est la méme branche
acoustique observée dans une chaine linéaire monoatomique. La branche supérieure est la branche optique.

La branche du phonon optique est obtenue lorsque les ions vibrent en opposition de phase
(déterminée par le signe plus dans I'équation (1.5)) alors que la branche acoustique du phonon est
obtenue lorsque les ions vibrent en phase (déterminé par le signe moins dans 1'équation (1.5)). La
branche optique, comme son nom l'indique, décrit les phonons qui interagissent avec les champs
¢lectriques incidents et déterminent les propriétés optiques du matériau. Ils sont les composants
principaux des modes PhPS.

1.2.1.2 Photons :

Analysons a présent le comportement du second constituant des modes PhPS (a savoir les
photons) dans un matériau polaire. Notre exposé ci-aprés montrera comment le comportement
¢lectromagnétique peut étre 1ié a la fonction diélectrique €(w) qui décrit la réponse des phonons
optiques a un champ électromagnétique incident.

Commencons par résoudre les équations de Maxwell dans un milieu diélectrique, non
magnétique (en unités SI) [8].
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VXxH :Haa_zt) (1.6)
VxE=-2 (1.7)
V.D=p (1.8)
V.B=0 (1.9)

ou H est l'intensité du champ magnétique, B est I’induction magnétique, D est le vecteur de
déplacement électrique, E est le champ électrique, j est la densité de courant et p est la densité de
charge du porteur libre.

Contrairement a l'espace libre, un solide contient a la fois des charges libres et des charges liées.
Les charges liées produisent un moment dipolaire par unité de volume, donnant lieu a une
polarisation P. Le vecteur de polarisation peut &étre 1i¢ au champ électrique de la maniere
suivante P = yeyE, ou €, est permittivité €lectrique du vide et y(w) est susceptibilité indiquant
le degré de polarisabilit¢ d'un matériau diélectrique en réponse a un champ électrique appliqué.
Ayant la polarisation en fonction du champ électrique, on peut exprimer le vecteur de
déplacement en fonction du champ électrique uniquement

D =¢€yE+P=¢,(1+xE =¢€.(w)eE (1.10)

ou €,(w) est la fonction diélectrique décrivant la polarisation (plus précisément permittivité
relative). D'autre part, les charges libres mobiles déterminent la conductivité électrique de
I'échantillon. Elles donnent lieu a une densité du courant j a l'intérieur du matériau qui peut étre
lié¢ au champ électrique en utilisant la loi d'ohm

j=0(w)E (1.11)

ou o(w) est la conductivité électrique dépendante de la fréquence. En substituant les équations
(1.10) et (1.11) dans les équations de Maxwell, et en considérant 1’équation (1.7), nous trouvons :

, 92E OF
Vx (VXE)=V(V.E)—V?E = —.sr(w)eoyoﬁ — a(w),uoa (1.12)
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ou Uy est la perméabilité magnétique du vide. En supposant une solution d'onde plane se

propageant dans la direction x, E = Eye'(4*~®% et en la remplagant dans I'équation (1.12), nous
aurons :
q°E — q(q.E) = w*e(w)eopioE (1.13)
avec €(w) étant la fonction diélectrique totale définie comme €(w) = €,(w) + i%. En
0

opposition a l'espace libre ou le champ électrique est toujours transversal, la présence de la
densit¢ de charge dans I'équation (1.8) force le champ électrique a acquérir un caractére
longitudinal en plus de sa composante transversale. Par conséquent, le champ électrique peut étre
écrit comme une somme de composantes transversales et longitudinales :

E = E,t + E|L (1.14)

Enfin, on peut trouver la relation de dispersion des photons dans un matériau diélectrique en
substituant I'équation (1.14) dans 1'équation (1.13) et en définissant la vitesse de la lumiére ¢

-
comme l'inverse de /€y,

[(?)2 e(w) — qz] Ef+ (%)2 e(w)El = 0. (1.15)

L'équation (1.15) n'est satisfaite que si les coefficients des composantes transversales et
longitudinales sont nuls. Alors,

2
g2 = (%) e(w) (1.16)
et
e(w)=0 (1.17)

L'équation (1.16) est la relation de dispersion des ondes transversales dans un solide de fonction
diélectrique totale €(w). L'équation (1.17) est une implication pour que les modes longitudinaux
existent. Comme on peut le voir dans les équations (1.16) et (1.17), le comportement des ondes
¢lectromagnétiques est influencé par la fonction de réponse €(w). Dans le régime térahertz
(THz), la fonction de réponse sera décrite par 1’interaction des phonons optiques du centre de la
zone de Brillouin avec le rayonnement infrarouge incident (IR). Cela signifie que dans la région
IR du spectre, la présence de €(w) dans la relation de dispersion mettra en évidence le couplage
des modes phonon-photon. Par conséquent, la présence d'ondes électromagnétiques infrarouges a

28



l'intérieur d'un matériau sera affectée par les modes de vibration donnant lieu a une onde unique
dont le quantum d'énergie est appelé phonon-polariton.

1.2.2 Phonon Polariton de Surface

Comme décrit précédemment, les phonons polaritons sont des modes électromagnétiques; par
conséquent, leur relation de dispersion a la surface d'un matériau peut étre calculée en résolvant
les équations de Maxwell et en appliquant les conditions aux limites nécessaires a l'interface
entre deux milieux différents. Ces ondes électromagnétiques de surface sont des ondes TM
(transversales magnétiques) ayant des champs électriques transversaux et longitudinaux et un
champ magnétique transversal. Les équations décrivant ces ondes sont expliquées en détail dans
la réf.[[9]-[11]].

1.2.2.1 Interface entre deux matériaux massifs

En supposant une interface entre deux milieux diélectriques différents avec €; et €, (Figure 1.7),
nous pouvons écrire les expressions des ondes électromagnétiques de la manicre suivante :

VA

Région 2

Région 1

Figure 1.7 : Diagramme de surface: la région 1 représente le diélectrique, la région 2 représente 1'air.

Dans larégion 1 (z < 0):

El(x,z,t) = AjeP17elaxg-iwt (1.18)

El — . 4 A, eP17? igx ,—iwt
2 (x,z,t) = —la ePr?etd%e (1.19)

1 lweg€y P1Z ,iqx ,—iwt
Hy(x,z,t) = o A ePrZeld%e (1.20)
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ou A; est une constante arbitraire qui détermine l'amplitude de ces ondes, p,% = g2 —

1
v €oko

Dans la région 2 (z > 0) :

2 S
W"€glo€1; C =

E2(x,z,t) = Aye P2Zelaxg=it (1.21)
EZ — 7 q A, e~ P22 igx ,—iwt
2(x,z,t) = lg ,€ e'e (1.22)
—lwege . .
H2(x,7,t) = %Aze-mz(eque-wt (1.23)
2

avec A, une constante arbitraire qui détermine 1'amplitude de ces ondes, p,2 = g — w?€ylge,
ou p; et p, sont les composantes transversales du vecteur d’onde tandis que g est sa composante
longitudinale. Faire correspondre les champs tangentiels a la surface (z = 0) donnera :

A=A, (1.24)
et
lwegeq —lweEyE,
A= A 1.25)
P1 ! P2 2 (

En remplagant p; et p, par leurs expressions appropriées dans I'équation (1.25), on peut trouver
la relation de dispersion des ondes de surface PhPS

2
, W% €16

c?2e +ey

q (1.26)

On considere que 1’'un des milieux de 1’équation (1.26) est non-dispersif avec une fonction
di¢lectrique constante €, indépendante de la fréquence et positive. Comme pour les polaritons de
volume, les propriétés des modes de surface dépendent principalement de la fonction de réponse
€, déterminée par les phonons optiques du centre de la zone en particulier car seulement les
phonons optiques du centre de la zone peuvent étre excités optiquement.
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1.2.2.2 Systéeme de matériaux en couches

Nous considérons ici les PhPS dans un systéme multicouches consistant en une alternance de
couches minces diélectriques. Dans un tel systéme, chaque interface peut supporter des PhPS.
Nous nous concentrerons sur un systéme a trois couches (voir la Figure 1.8) :

Z
N\

€3

€2

Figure 1.8 : Géométrie d'un systéme a trois couches.

Nous pouvons écrire les composants du champ dans le mode TM de la maniére suivant :

Pourz > d :
E3(x,z,t) = Ae P3Zelt*g~lwt (1.27)
3 — q —p3Z ,iqx ,—iwt
E>(x,z,t) = i—Ae P3%eld%e (1.28)
p3
—lwege . .
H3(x,2,t) = %Ae‘pﬂe‘q"e‘“"t (1.29)
3
Pourz < —d :
E2(x,z,t) = BeP2Zeldxg~iwt (1.30)
E2(x,7,t) = —i L BeP27eiaxg—iot (1.31)
b2
lweye . .
HZ(x,2,t) = p;’ 2 BeP2zolaxg=int (1.32)
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Pour—-d<z<d:

El(x,z,t) = Ce P1Zeld¥Xg~l0t 4 DeP1Zglaxg-int (1.33)
El(x 7 t) — iiCe—plzeiqxe—iwt _ iiDeplzeiqxe—iwt (1.34)
ZAm D1 D1
—lwege . . lwege . .
Hy(x,z,t) = —— 2L cePizpiaxg-int 4 071 pepizeiqxg-int (1.35)
P1 P1
L’obligation de continuité de H,, et Ey en z = d conduit a :
AeP3t = CeP1d 4 pePrd (1.36)
€ € €
S AeP3d = Lepid _ Lpepid (1.37)
P3 P1 P1
etenz = —d :
Be™P2% = (CeP14 4 De~P1d (1.38)
€ —€ €
—2BeP2d = —Lcerid 4 Lpepid, (1.39)
b2 P1 P1

La résolution de ce systeme d’équations linéaires donne une expression implicite pour la relation
de dispersion reliant g et w via :

€_4p1d _ €1/p1t+€2/D2 €1/D1+€3/D3 (1 40)
€1/D1—€2/D2 61/191—63/193. ’
Sl 62 = 63 .
P2€1 p1€2
tanhp,d = — ou tanhp,d = — . 1.41
P P1€2 P1 P2€1 ( )
Sie, # €3
€ €7 + €

tanh 2p,d = — p1€1(p2€3 + P3€7) (1.42)

D12€263 + pap3€r?
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Conséquemment, les relations de dispersion (1.26), (1.41) et (1.42) décrivent des modes
¢lectromagnétiques de surface résultant d’un couplage entre photons et phonons optiques du
centre de la zone de Brillouin dans un matériau polaire.

1.2.3 Domaine d'existence des modes PhPS

Comme indiqué précédemment, la fonction diélectrique est décrite par la réponse des phonons
optiques du centre de la zone a un rayonnement incident dans le régime IR. A des températures
finies, tous les modes phonons peuvent étre visualisés comme des oscillateurs harmoniques
amortis. En raison de I’amortissement des phonons optiques, la fonction diélectrique devient une
fonction complexe. Pour trouver la région d'existence des modes PhPS, nous nous référons aux
équations précédentes et exprimons les paramétres p; et p, en termes de fonctions diélectriques

complexes.
w _612
=— 1.43
P1=7 €1+ €, (143)
et
w | —€,2
= ' 1.44
P2 =7 €1+ € (144)

Nous considérons un matériau polaire avec une fonction diélectrique complexe €; en contact
avec un milieu ayant une fonction de réponse réelle et positive €, telle que 1’air. Nous formulons
la fonction diélectrique sous une forme complexe

61 = 61’1 - iEil (145)

Et nous exprimons la relation de dispersion (équation (1.26)) en termes des parties réelles €, et
imaginaires €;; de la fonction diélectrique complexe [11]

‘= a)[ (61 — i€1 )€ 1z = %\/m (1.46)

c (€ + €r1) — i€y

ou

al = ¢ er1(€; + €4) + €547 (1.47)
(€24 €)% + €312 ’

et
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€2€i1

bl = . 1.48
€r1(€2 + €71) + €142 ( )
L'équation (1.46) sera simplifiée si nous considérons les cas suivants :
o Si|hl| K1
W ibl
q z_m(1_—) (1.49)
c 2
e Si|bl|>»1
w b1 2
q = —JH(—) (1-1i) (1.50)
c 2
e Silbl|l=1
w tan~! b1 tan~! b1
q z?\/al(1+b12)1/2 [cos (T) — isin <T>l (1.51)

On remarque dans les équations (1.26), (1.43) et (1.44) que lorsque |€;1| < |€,1] et €41 < 0, alors
Re(q) # 0 indiquant une onde propagatrice. De plus Re(p;) et Re(p,) seront > 0 indiquant que
les champs se désintégrant loin de l'interface. Lorsque ces conditions sont satisfaites, les modes
PhPS localisés peuvent se propager a la surface des matériaux.

1.2.4 Comparaison entre les phonons-polaritons de volume et phonons-polaritons de
surface

Nous présentons dans la Figure 1.9 les courbes de dispersions des modes phonons-polaritons de
volume et de surface pour le carbure de silicium (4H-SiC) avec les lignes de lumiére dans 1’air et
dans le 4H-SiC. La fonction diélectrique du matériau est obtenue en appliquant le théoréme de
Kramers-Kronig sur des mesures de réflectivité. La Figure 1.9 montre trés bien la double nature
des modes phonons-polaritons. Les modes de basses fréquences se propagent avec une vitesse
proche de celle de la lumicre, tandis que les modes de hautes fréquences se propagent avec des
vitesses beaucoup plus faibles. Cela indique que les modes de basses fréquences peuvent étre
décrits comme des photons, alors que les modes de hautes fréquences sont mieux décrits par des
phonons. Les modes de fréquences intermédiaires ont évidemment un double caractére. Comme
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nous 1’avons montré dans les sections précédentes de ce chapitre, les modes de phonon-polariton
de surface, qui sont le coeur de notre étude dans le Chapitre 5 , peuvent exister uniquement dans
la bande interdite des modes de phonon-polariton (entre 850 et 950 cm™ dans le cas de 4H-SiC).

P:‘P de 'Ilﬂlllme]
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Figure 1.9 : Courbes de dispersion du phonon-polariton se propageant sur une surface plane de SiC.

Nous présentons dans la Figure 1.10 la durée de vie et le libre parcours moyen des phonons-
polaritons de volume en fonction de la fréquence. La durée de vie est obtenue en considérant une
fréquence complexe et un vecteur d’onde réel tandis que le libre parcours moyen est obtenu en
considérant une fréquence réelle et un vecteur d’onde complexe. La durée de vie est déterminée
par la partie imaginaire de la fréquence, alors que le libre parcours moyen est déterminé par la
partie imaginaire du vecteur d’onde.
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Figure 1.10 : La dispersion, la durée de vie, et le libre parcours moyen des phonons-polaritons de volume en
fonction de I’énergie de ces modes.
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Nous présentons dans la Figure 1.11 la durée de vie et le libre parcours moyen des phonons-
polaritons de surface en fonction de la fréquence.
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Figure 1.11 : La dispersion, la durée de vie, et le libre parcours moyen des phonons-polaritons de surface en fonction
de I’énergie de ces modes.

En comparant la Figure 1.10 et la Figure 1.11 on trouve que la durée de vie et le libre parcours
moyen des phonons-polaritons de surface qui existent dans la bande interdite des phonons
polaritons de volume (entre la fréquence du mode de phonon transverse et la fréquence du mode
de phonon longitudinal), sont beaucoup plus larges que ceux des phonons-polaritons de volume.
Ils sont aussi plus larges que les modes de phonon qui ont typiquement une durée de vie de
I’ordre de 1 ps et un libre parcours moyen de I’ordre de quelques dizaines de nanometres a la
température ambiante. Ainsi, les phonons-polaritons de surface ont un fort potentiel pour
conduire la chaleur efficacement, d’ou notre intérét pour étudier le transport d’énergie par ces
excitations de surface.
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Chapitre 2 : Conductivité thermique due aux Phonons-Polaritons
de Surface et aux Phonons pour une couche mince

L'application d'un gradient de température dans les solides stimule les excitations élémentaires
telles que les électrons libres, les phonons et les phonons polaritons de surface, qui peuvent
conduire la chaleur de l'extrémité la plus chaude a la plus froide du matériau. Dans les semi-
conducteurs diélectriques, la quasi-totalit¢ de la chaleur est conduite par les phonons. Dans ce
chapitre, nous présentons une théorie de la conductivité thermique basée sur 1’équation de
transport de Boltzmann et 1’approximation du temps de relaxation. En plus, nous exprimons la
conductivité thermique due aux phonons et la conductivité thermique due aux phonons polaritons
de surface, qui devient importante pour une couche mince.

La conductivité thermique est le paramétre le plus important décrivant le transfert de chaleur
dans un objet dont la température n’est pas homogéene. Elle est définie comme le taux de transfert
d'énergie thermique par unité de longueur entre deux points de différence de température de 1 K.

Lorsqu’un gradient de température fini est appliqué a travers un solide, nous relevons qu'en
régime permanent, le taux de flux d'énergie thermique par unité de surface est donné par la loi de
Fourier

Q = —kVT 2.1
ou k est la conductivité thermique (unité W/mK).

2.1 Conductivité thermique due aux phonons polaritons de surface

Le flux de chaleur des ondes de surface traversant un plan perpendiculaire a la direction x, par
unité de longueur dans la direction y (en unités de Wm™1), est donné par [12] :

1
Q=3 ) D ho(@n ) (@172 2)

dx Qqy

ou S = LyL,, (Ly et Ly, sont respectivement les longueurs dans les directions x et ) est la surface
de la couche mince dans le plan x — y, ¥ est la vitesse du groupe, w est la fréquence angulaire, T
est la température, f est la constante de Planck divisée par 27, g, et q,, sont les vecteurs d'onde

dans les directions x et y. Seule la déviation de la fonction de distribution d'équilibre f(w,T) (a
examiner ci-dessous) contribue au flux thermique. Comme le montre la Figure 2.1, on considere
une couche mince ayant une épaisseur d, et une fonction diélectrique €,(w), entourée des deux
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phonons polaritons de surface transportent la chaleur sur les deux interfaces de la couche mince,
de la température ¢€levée (Ty) a la basse température (T,) et s’amortissent d’une fagon
exponentielle dans l'environnement extérieur ainsi que dans la couche. La contribution des
phonons polaritons de surface au flux d'énergie dans le plan est calculée a l'aide de la théorie
cinétique.

Figure 2.1 : Une couche mince de matériau polaire suspendue dans 1’air [12].
Nous définissons une fonction de densité de probabilité f(7,q,t), qui décrit la probabilité de

trouver une particule a la position 7 avec un vecteur d'onde g a l'instant t. L'intégrale sur cette
fonction de densité est le nombre de particules N.

Nzifd%j}ﬁqf@ﬁx) (2.3)

L'intégrale restera constante si la dérivée temporelle de f est zéro (régime permanent),

d
—f(@,q,t)=0 (24)
—f (4,0
Le dérivé total de f est :
4 ey Of  Ofdx  Ofdy  0fdz , Of dax  Of ddy , Of daz _
dtf(r'q't) - at+ax dt = dydt = dzdt dqy dt = dqy dt +6qz dt =0 (2.5)

Cela peut étre écrit d’'une maniere plus compacte,

of dr dg
TRV -t G - 2.6
at+dtvrf+dtvqf 0. (2.6)
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Soit ﬁext = hz—f et la vitesse ¥ = Z—f , ’équation (2.6) devient,
af R 1.
57 = 0 Vif =2 Fexe Vaf. 2.7)

Les particules peuvent subir des collisions entre eux, sans toutefois modifier le nombre de
particules. Mais, leurs impulsions changent instantanément. Si nous considérons que les
collisions sont incluses avec un terme de collision 1’équation de transport de Boltzmann (2.7)
devient [[13],p.116]:

oF _

i 1, af
o= =5 Vef = 2o Vaf + (5 (2.8)
(o4

h ot

Dans I’approximation du temps de relaxation [[13],p.117], le terme de collision est supposé avoir
la forme suivante:

a - - _ -
f@\ _fl@ - f(@) 2.9)
ot (q)
ou f, est la distribution de Bose-Einstein a 1’équilibre et 7 est le temps de relaxation
f 1
0= hw (2.10)
exp (kB_T) -1
w
0 We
U o e @.11)
oT T (e — 1)?
Avec kg la constante de Boltzmann et w, = kl’%

A partir de 1'équation de transport de Boltzmann (2.8) sous l'approximation du temps de
relaxation (2.9), la fonction de distribution de polariton de surface en régime permanent (Z—{ = 0)

est:

F(T) = £,(T) — A cos 9% (2.12)

avec /1 = v * T est le libre parcours moyen et 6 est I'angle dans le plan par rapport a 1'axe x

39



La substitution de I'équation (2.12) dans I'équation (2.2) conduit a un flux net dans la direction x
positive :

-1 af—> ~
Qxnet = S Z haw(qy, qy)A cos Gav.x. (2.13)
dx Qqy
Alors,
_ ¢ L fooh Aaf|*| d 2.14
Qx,net - ax 4‘7Td o w aT v Qr Qr ( . )

ou q, est la partie réelle du vecteur d’onde. Le terme entre parenthéses est défini comme la
conductivité thermique due aux PhPS en unit¢ (W/m K) [12].

1 [~ of
Kphps = HJ;) ha)/la—T |v|q,-dq, (2.15)

2.2 Conductivité thermique due aux phonons

L'équation de Boltzmann en présence d'un gradient de température s'écrit sous la forme

[[14],[15]]:

&) —vwr-o (2.16)

ou, f est la fonction de distribution des phonons hors équilibre thermique, T est la température, v

. ] - . e
est la vitesse du groupe, (a—’:) est le taux de variation de f due aux collisions. On considére ici un
C

faible gradient de température qui ne peut pas trop déplacer la fonction de distribution des
phonons. Alors, dans le second terme nous pouvons remplacer f par f,, la fonction de
distribution de Planck. En utilisant le concept de temps de relaxation, le premier terme peut
s’écrit comme [[14],[15]]:

(ﬁ) =f(A)—f+fo—f_ @2.17)

Jt TN Ty

Nous définissons ici Ty comme étant le temps de relaxation pour tous les processus normaux et
T, comme étant le temps de relaxation pour tous les processus résistifs qui ne conservent pas la
quantit¢ de mouvement. Dans 1’équation (2.17), 7,, est obtenu d’apres la régle de Matthiessen
[15]:
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- b (2.18)

ou 7z est le temps de relaxation pour la diffusion des phonons par le bord de 1’échantillon, t;est
le temps de relaxation pour la diffusion des phonons par des impuretés et des fluctuations de
masse et Ty, est le temps de relaxation pour la diffusion intrinséque des phonons a I’extérieur de
la zone de Brillouin. f(A) est la distribution de Planck déplacée par un vecteur A due aux
processus normaux qui conserve la quantité de mouvement [[14],[15]]. Elle est donnée par

(2.19)

hw — A. q)]_l B Aq  elw/ksT

f(A) = [exp( kBT - fO + kBT (ehw/kBT — 1)2

ou q est un vecteur d'onde dans la direction du gradient de température, h est la constante de
Planck divisée par 27, w est la fréquence angulaire, kg est la constante de Boltzmann. Si nous
définissons f; = f — f,, I'équation de Boltzmann (2.16) peut s'écrire comme

hw ehw/kBT A q ehw/RBT 1 1 520
— VT + - (— + —) = 0. .

kT2 " (eho/ksT — 1)2 " Tyk,T (eho/%sT — 1)2  \1y ' 1, h (220

Nous définissons un temps de relaxation combiné 7., par
. =1y + 7L (2.21)

Nous exprimons f; comme suit [14]:
hw eflw/kBT

fi=—9v.VT (2.22)

kBT2 (ehw/kBT _ 1)2’

ou g,(q) est un temps de relaxation totale. Il est souhaitable de déterminer g; en termes de 7. et
7y. A I’aide de I’équation (2.22), on constate facilement que la conductivité thermique Kph €st

3
on = s | v 057 0 g1 (@@ 2.23)

Le facteur 3 provient des trois branches contributives du spectre des phonons. La contribution
des phonons optiques a la conductivité thermique est limitée par leur faible vitesse de groupe.
Dans I’équation (2.23), ¢,y est la chaleur specifique du phonon :
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B (ha))z ehw/kBT

Cph = kBTZ (eha)/kBT _ 1)2' (2.24)
La substitution des équations (2.21) et (2.22) dans I'équation (2.20) donne :
hw A. hw
91, vr + 2922 v (2.25)

t.T oy T

Comme A doit étre un vecteur constant ayant la dimension d’une énergie multipliée par la
longueur d’onde et dans la direction du gradient de température, il convient de définir un
paramétre g, ayant les dimensions d'un temps de relaxation par [14]

A = —(h/T)g,v?VT. (2.26)

Puisque q = w/v, nous écrivons

Aq=—(hw/T)g,v.VT, (2.27)

afin que I’équation (2.25) se simplifie a

&_2= , ou gi = Tc(1+gz/TN)- (228)
Tc TN

Si le matériau considéré est isotrope, la conductivité thermique due aux phonons prend la forme

2

v g
on = | 76 (14 Z) epatda (2.29)

Il est maintenant nécessaire de déterminer g,. Pour cela, nous utilisons le fait que les processus
normaux conservent la quantit¢ de mouvement. Le taux de variation de la quantit¢ de
mouvement total du phonon due aux processus normaux (indiqués par N) est alors fixé a zéro.
Nous exprimons ceci par

f (%>,« qd’q = J f—(AT)N_f qd®q = 0. (230)

La substitution des équations (2.19) et (2.22) dans I’équation (2.30) conduit a
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eﬁa)/kBT hw Aq q
f (ehw/kBT _ 1)2 kBTz g1V vT +kB_T ad3q = 0. (2.31)

Lorsque I'expression (2.27) pour A. q est remplacée dans I’équation (2.31), 1'équation devient

efl(x)/kBT w W ;
f (et — )2 g7 U V01— g2 o dia =0 (2.32)

Si nous introduisons maintenant la variable x = hw/kgT = hvq/kgT, nous constatons que

0/T eX x4
—a)Zax=o, 2.33
j; (ex_l)z (gl gZ)TN X ( )

puisque g; est une fonction de g seulement. Dans 1’équation (2.33), @ est la température de
Debye. En utilisant I’équation (2.28) dans 1’équation (2.33), on obtient

o/TT, _e* 4
Jy e =12~ dx

92 = "o 1 T ex '
I (=) e

(2.34)

La conductivité thermique peut maintenant étre évaluée.

On observe que dans la limite lorsque 7,, = oo (pas de processus Um), T s'approche de Ty et g,
devient infini. Par conséquent, k,;, devient infini. Mais, Lorsque 7y devient grand, nous voyons
dans les équations (2.29) et (2.34) que la conductivité thermique est principalement déterminée
par 7, et que l'addition de temps de relaxation réciproque est justifiée dans cette limite.

Méme avec les simplifications extrémes faites dans ce modele, il ne semble pas possible
d'évaluer analytiquement les intégrales de base. Il est possible de faire des évaluations
approximatives qui conservent les caractéristiques essentielles de la théorie, en particulier la
dépendance de la température.

La conductivité¢ thermique est obtenue a partir des équations (2.29) et (2.34) en utilisant les
temps de relaxation. Nous pouvons écrire,
v

7, 1 = Aw* + B T3w? + y

(2.35)

ol le terme Aw* représente la diffusion par des impuretés ou des isotopes; le terme B;T3w?

comprend aux processus d'Umklapp (B; contient le facteur de température exponentiel e ~0/aT);
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et g , ou d est I’épaisseur de 1’échantillon, représente la diffusion par les bords de 1’échantillons.

De méme

TN_I = BzTS(UZ, (236)

ou B, est indépendant de la température. Le temps de relaxation combiné est alors

v
7.7 = Aw* + (B, + B))T3w? + P (2.37)
Nous écrivons ensuite [14]
kp
Kph = 2y Iy + g212), (2.38)
ou,
kpO/h (ha))z eha)/kBT
L= 2dw, 2.39
A G =)
et
kpO/h T hw 2 ehw/kBT
I, = f T )2 o ez W dw. (2.40)
0 Ty (kpT)? (e™@/ksT — 1)

2.3 Effet de I’épaisseur de la couche mince sur la conductivité thermique due
aux phonons-polaritons et sur la conductivité thermique due aux phonons

D’apres 1’équation (2.15), on remarque bien que la conductivité thermique due aux phonons-
polaritons est inversement proportionnelle a I’épaisseur de la couche mince. En fait, le transport
de chaleur par les modes phonons-polaritons de surface devient importante en particulier lorsque
les modes sur une surface de 1’échantillon se couplent avec ceux de 1’autre surface. De plus,
lorsque I’épaisseur de la couche diminue, le libre parcours moyen des modes antisymétriques de
petits vecteurs d’onde qui résultent d’un couplage entre des ondes propageant sur des différentes
interfaces augmentent particulierement, ce qui entraine une augmentation supplémentaire du flux
thermique des phonons-polaritons de surface.

D’autre part, la conductivité thermique due aux phonons est proportionnelle a 1’épaisseur de
I’échantillon car lorsque 1’épaisseur de I’échantillon diminue, le taux de diffusion des phonons
par les bords de 1’échantillon augmente, ce qui conduit a une diminution de la conductivité
thermique due aux phonons.
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En conséquence, on s’attend a ce que la conductivité thermique des couches ultra-minces de
matériaux polaires soit dominée par les modes phonons-polaritons de surface. Ce fait sera
démontré expérimentalement au Chapitre 5 .
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Chapitre 3 : Techniques de fabrication des échantillons

Parmi les principales méthodes de synthéses des couches minces, on peut citer la technique de
déposition par laser pulsé (PLD) et la technique épitaxie par faisceau moléculaire (MBE). Nous
avons utilisé la premicre pour déposer des couches de carbure de silicium amorphes sur des
substrats de silicium pour étudier le transport thermique par des modes PhPS et la deuxi¢me pour
étudier le transport d’énergie par un gaz d’électrons bidimensionnel confiné¢ dans des puits
quantiques. Dans ce chapitre, nous détaillons les méthodes utilisées dans le contexte de ce projet.

3.1 Déposition par laser pulsé (PLD)

L'ablation par laser pulsé est une technique de dépot pour la production des couches minces par
ablation d'une cible du matériau souhaité a déposer par une impulsion laser de forte puissance (la
durée de l'impulsion est de l'ordre de la nanoseconde). La Figure 3.1 montre un diagramme
schématique du systéme de PLD.

Laser beam

Port with
Quartz window

Target

carmouse) Heatable

sample stage

]
Il

Laser plame

Rowting target Vacuum chamber

Figure 3.1 : Diagramme schématique du systéme PLD (a gauche), photographie d'un panache lumineux (a droite).

Au cours des 15 derniéres années, le PLD est devenu 1’'un des procédés les plus simples et les
plus polyvalents pour le dépot des couches minces. Elle comporte une porte-cible et une porte-
substrat dans une chambre a vide. Un laser pulsé a haute puissance est utilis¢ comme source
d'énergie externe pour vaporiser les espéces de la cible. Ces especes sont collectées sur le
substrat ou elles se condensent pour induire la croissance du film. Le premier rapport sur la PLD
est sorti en 1987, lorsque Dijjkamp et al. [16] a utilisé un excimere laser pour effectuer 'ablation
d'une cible supraconductrice afin de former des films minces supraconducteurs a T, élevée.
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Depuis lors, la PLD a été utilisée dans la fabrication d’une grande variété de matériaux allant des
oxydes de complexes céramiques structurés (supraconducteurs et ferroélectriques), aux alliages
binaires de nitrure et d’oxyde, aux multicouches métalliques et aux super-réseaux semi-
conducteurs [17]. Plus récemment, cette technique a été utilisée pour synthétiser des nanotubes
[18] et des matériaux nanostructurés [19].

En général, le processus de PLD peut étre divisé en trois étapes: Interaction laser/cible, formation
et expansion du plasma, croissance sur le substrat.

e Interaction laser/cible

Les rayonnements émis par le faisceau laser sont absorbés par la cible et 1'énergie
¢lectromagnétique est transformée successivement en ¢énergie thermique, chimique puis
mécanique. Ces différents transferts d'énergie sont a 1'origine de l'éjection des particules de la
surface de la cible et de la formation de plasma.

o Formation et expansion du plasma

Une fois expulsées, les particules restent confinées prés de la surface de la cible et forment la
couche d'évaporation. Cette couche a des dimensions similaires a celle du taille du faisceau laser
(3 x4 mm?) et se compose d'un mélange complexe des ions, des atomes, des électrons, des
particules diatomiques ou des gouttelettes du matériau fondu. Relativement dense (101° — 102°
particules .cm™3), la couche d'évaporation forme le siége d'un grand nombre de collisions entre
les particules, ce qui entraine une augmentation nettement significative de la température au
niveau du matériau cible. Ce taux de collision élevé, associé a I'absorption du faisceau laser,
conduit a l'ionisation de la couche d'évaporation et a la formation du plasma. L'expansion du
plasma est alors réalisée de maniere adiabatique et anisotrope, perpendiculairement a la surface
de la cible. La désexcitation des espéces plasmatiques et leur interaction avec les molécules des
gaz présents dans l'enceinte d'ablation produisent un panache lumineux qui matérialise le
transfert de matiere. L'utilisation de gaz (Argon, oxygene, ...) pendant le dépot modifie les
propriétés et la distribution spatiale du panache et influe sur les caractéristiques du film obtenu.

o Croissance sur le substrat

Enfin, lors de la derniére étape, les particules de matériaux précédemment expulsées sont
transportées par le plasma vers la surface du substrat (par exemple substrat de Si) pour se
réarranger et former le film mince. Les caractéristiques des couches minces obtenues, telles que
I’épaisseur, I'amorphie ou la cristallinité et ’homogénéité de la composition, dépendent de 1’état
des particules dans le plasma (état d’excitation, énergie cinétique, composition spatiale du
plasma) avant I’impact sur le substrat et des caractéristiques du substrat (température, nature,
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cristallinit¢ du substrat). De nombreux paramétres peuvent ainsi influencer le dépot, tels que
I’énergie de laser, la fréquence des impulsions, la distance cible/substrat, la température du
substrat, la présence ou I’absence de gaz résiduel dans I’enceinte.

3.1.1 Montage expérimental de PLD

Le systeme PLD utilis¢ dans ce travail est illustré a la Figure 3.2. Il consiste principalement en
une chambre a vide poussée, supportée par un systtme de pompage, un excimere laser, une
porte-substrat et une porte-cible. Le laser LAMBDA PHYSIK KrF (Krypton Fluor) a une
longueur d’onde de 248 nm, une durée d’impulsion de 20 ns et un taux de répétition de 10 Hz.
Le faisceau excimeére laser pulsé est guidé vers la cible par une ligne contenant deux miroirs UV
et une lentille de focalisation de 45 cm. Le faisceau focalisé pénetre dans la chambre a vide
poussé par une fenétre transparente aux UV pour atteindre la cible selon un angle de 45°. Par un
simple changement d'orientation des miroirs et de la distance lentille-cible, il est possible
d'optimiser l'alignement et d'ajuster la focalisation du faisceau laser.

Figure 3.2 : Le systeme PLD utilisé.

L'unité de pompage est basée sur une pompe turbomoléculaire Pfeiffer et une pompe a
membrane support. La pression de fond dans la chambre est inférieure a 5 * 10~ mbar, telle que
mesurée par une gauge de Pirani. Une vue rapprochée du porte-substrat et de la cible est illustrée
a la Figure 3.3. Le manipulateur de substrat est équipé d'un dispositif de chauffage et d'un
systeme refroidi par eau, permettant ainsi le chauffage du substrat a une température maximale
de 1000 °C, mesurée par un thermocouple placé derriere la face arriére de la tranche. Le support
de substrat peut accueillir deux plaquettes pouvant étre tournées a la vitesse souhaitée et une
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hauteur réglable a volonté. Cependant, au cours de nos expériences, la distance cible-substrat
¢tait fixée a environ 5 cm et le substrat ne tournait pas.

Figure 3.3 : Manipulateurs substrat et cibles dans la chambre du systéme PLD.

Le manipulateur de cible est positionné en dessous du porte-substrat (Figure 3.3) pouvant
renfermer jusqu'a quatre cibles différentes. Pour garantir une consommation de cible homogéne,
la cible tourne et se déplace simultanément vers l'avant ou l'arriére dans un mouvement
d’inversion.

3.2 Epitaxie par faisceau moléculaire (MBE)

L'épitaxie par faisceau moléculaire est une technique fondamentale utilisée en nanotechnologie
dans la production des couches minces de semi-conducteur ultra pur. Elle est utilisée pour faire
croitre les couches par condensations d'atomes évaporés sur des substrats massifs. J. R. Arthur et
Alfred Y. Cho. [20] ont développé cette technique au laboratoire Bell Telephone. Elle est
réalisée dans un environnement hautement contr6lé et dans des conditions de vide élevé ou ultra-
élevé (1078 a 10712 Torr) pour éviter la contamination provoquée par des particules de
poussieres ou des gaz qui peuvent interférer avec le processus de croissance du semi-conducteur
et du cristal. Le taux de dépdt typique est de l'ordre de 3000 nm par heure. En MBE, un
matériau de base appelé substrat qui peut étre semi-conducteur comme Si, GaN, AIN etc.., est
chauffé a une température appropriée. Puis un faisceau d'atomes ou des molécules bombarde le
substrat (voir la Figure 3.4). Ce faisceau incident sur le substrat est lancé par ce qu’on appelle la

\

cellule a effusion. Pour trouver différents types d'atomes ou des molécules sur le substrat,

différents cellules a effusion sont nécessaires. La méme cellule a effusion ne peut pas étre
utilisée pour différents matériaux. Ensuite, Les atomes ou molécules atterrissent a la surface du
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substrat, se condensent et s'accumulent trés lentement et systématiquement en couches ultra-
minces. Apreés chaque cycle, une couche atomique croit. La technique MBE est ainsi une
excellente technique pour déposer une couche mince de haute qualité et d'épaisseur uniforme sur
le substrat. C’est aussi un exemple d’application nanotechnologique, puisqu'il s'agit de construire
des matériaux en manipulant des atomes et des molécules.

Shutters switch
beams on or off

Substrate

Beams
fire at
substrate

Effusion
cells

Substrate
Layers of heater

atoms build up
on substrate

Figure 3.4 : Chambre de croissance typique d'un systéme MBE. Une MBE comprend plusieurs chambres (chambres
d'introduction et d'extraction, deux chambres de croissance ou plus, une chambre d'analyse et une chambre de
préparation). Toutes les chambres sont maintenues sous vide ultra-élevé.
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Chapitre 4 : Méthodes de caractérisation des échantillons

4.1 Caractérisations thermiques

Dans cette partie de ce chapitre nous présentons la technique utilisée pour évaluer le transport
thermique par des ondes électromagnétiques de surface.

4.1.1 Mesure thermique par la méthode pompe-sonde dans P’infrarouge (IR) moyen (IR
laser flash)

Au cours des derniéres années, diverses méthodes expérimentales ont été utilisées pour mesurer
le transfert de la chaleur dans les matériaux. [[21]-[23]]. Dans cette thése, nous présentons une
technique pompe-sonde introduite par Boccara et al [24] en 1980 pour mesurer la diffusivité
thermique. Cette technique est basée sur l'effet mirage. Une source de chaleur modulée en
intensité a une fréquence angulaire w (laser infrarouge CO,, dans le travail présent) est focalisée
sur la surface de I’échantillon. A mesure que la chaleur est absorbée, un gradient de température
périodique apparait dans la couche de gaz adjacente a la surface. Cette variation de température
conduit a un gradient périodique de l'indice de réfraction du gaz. Un faisceau sonde (laser He-
Ne) passant trés proche de la surface a travers l'air chauffé est dévié¢ périodiquement dans la
direction du gradient. La déviation, qui est généralement de quelques milliradians, est observée
au moyen d'un photodétecteur sensible a la position. L’analyse de cette déviation par un modele
physique pour I’effet mirage donne des valeurs assez précises pour la diffusivité thermique de
I’échantillon mesuré. Cette théorie est présentée ci-dessous.

4.1.1.1 Ondes thermiques

Le champ de température totale T, en fonction de la position x et du temps t, est décrit par
I'équation générale de la conduction thermique [21] (sans génération de chaleur) comme suit :

pc, % =V.(kVT(x, 1)) (4.1)

ol p est la masse volumique (en kg m™3), cp est la chaleur spécifique a pression constante (en
J kg71K™1) et K est la conductivité thermique (en W m~1K™1). Pour un régime permanent ou la

e . . , NP , .
dérivée partielle de la température par rapport au temps est égale a zéro (E = 0), I'équation de la

chaleur est indépendante des propriétés du matériau et ne dépendra que de la géométrie de
I’objet. Par conséquent, 1'équation (4.1) peut étre simplifiée sous la forme de 1'équation de
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. . . T " . . o
Laplace. Pour un régime transitoire (E # 0), la densité, la capacité thermique et la conductivité

thermique deviennent des parameétres importants dans le processus de transfert de chaleur a
l'intérieur du matériau. Dans le cas d'échantillons composites, k sera fonction de la position i.e.,
Kk = Kk(x) avec p et ¢, sont des constantes. On peut alors obtenir une solution de 1'équation (4.1)
qui est détaillée dans la référence [21].

Pour un solide isotrope homogéne dont la conductivité thermique est indépendante de la position,
'équation (4.1) devient :

oT (x,t
pCy % = kV2T(x,t) (4.2)

Une autre propriété thermique importante est la diffusivité thermique définie comme :

@a=— 4.3)

ol a est la diffusivité thermique (en m?s~1). Cette quantité est appelée par James Clerk
Maxwell conductivité thermométrique puisqu'elle mesure le changement de température qui
devrait étre produit dans un volume unitaire du matériau par la quantité de chaleur qui s'écoule
par unit¢ de temps a travers la surface du matériau [21]. La diffusivité thermique est un
paramétre thermique important, et pour les matériaux homogenes, elle remplacera les deux
parametres thermiques de 1'équation (4.2). Les microfissures et les impuretés sont des barriéres
thermiques qui donnent des valeurs de diffusivit¢é non uniformes. Ainsi, la mesure de la
diffusivité thermique peut étre utilisée comme une technique de caractérisation structurelle
efficace [22].

Dans notre expérience, une source de chaleur est utilisée pour chauffer l'échantillon et nous
ajoutons a l'équation de la chaleur un terme associé a la source de chaleur.

pc, 0T (x,t) B A(x,t)
K

Y ” (4.4)

V2T (x,t)

Ici, A(x, t) est la quantité totale de chaleur déposée par unité de temps par unité de volume par la
source de chaleur. Si nous avons une source de chaleur périodique de fréquence angulaire w,
A(x,t) aura la forme suivante :

A(x, t) = A(x)e it 4.5)

Si la température a également la méme forme que (4.5), I’équation (4.4) sera :
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kV2T (x) + kq?T (x) = —A(x) (4.6)

ou q est le nombre d'onde thermique complexe donné par [23]

lwpc wpc
a= 222 -1+ [P 47)
K 2K

L'apparition des "ondes thermiques" provient de I'équation (4.4) en raison de 1'équivalence avec
I'équation de Helmholtz pour le mouvement des ondes, ce qui donne une solution semblable a
une onde [[21],[23]]. Le nombre d'ondes g ayant des parties réelles et imaginaires, la solution de
I'équation devrait s’atténuer d’un facteur 1/e aprés avoir parcouru une distance appelée
"longueur de diffusion thermique" défini par

(4.8)

Considérons une source de chaleur appliquée a un matériau avec des impulsions de fréquences
variables, 1’équation (4.8) nous dit que si nous augmentons la fréquence, la chaleur parcourra une
plus petite distance dans le matériau. La profondeur de pénétration des ondes thermiques peut
étre modifiée en fonction de la fréquence. Elle varie habituellement de 1'ordre du micrométre au
millimétre en fonction du type du matériau et de la fréquence. Alors, 1’épaisseur de I’échantillon
chauffée peut étre controlée avec la fréquence de modulation du laser chauffant, ce qui fait de
l'effet mirage une méthode efficace et précieuse pour le profilage en profondeur.

La longueur d'onde d'une onde thermique est donnée par

Athermal = 2T L¢p 4.9)

L'amplitude de l'onde thermique diminue d'un facteur e %™ =~ 1/500 aprés avoir parcouru une
longueur d'onde. Pour un cas 1D, ou la référence est prise a x = 0, en utilisant 1'équation (4.6), la
température T trouvée est :

T(x,t) = T,e'(@¥=»t (4.10)

T, est 'amplitude de 1'onde thermique dans la limite x — 0. Un graphique de la partie réelle de
T(x,t)/T, en fonction de la distance x en termes de longueur de diffusion thermique est montré
sur la Figure 4.1. La déviation d'une forme sinusoidale est le résultat d'un amortissement.
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ot=0
ot = n/4

ot = 2n/4
TR/

ot = 3n/4

-1 Y T r— | Y T

(1/2) Ly ()L, (3m/4)L,y,

Figure 4.1 : Distribution spatiale de la température en fonction de la distance au point source pour un flux de chaleur
unidimensionnel [22].

4.1.1.2 Description théorique de l'expérience d'effet mirage avec distribution de température isotrope
et homogéne dans l'échantillon mesuré

L'expérience basée sur I’effet mirage est normalement utilisée pour mesurer les propriétés
thermiques d'un matériau uniforme tel qu'un substrat en métal ou semi-conducteur, des films
minces et des super-réseaux. La détermination de la longueur d'onde thermique dans 1'équation
(4.9) en fonction de la fréquence est utile car la pente du tracé de cette longueur d'onde par
rapport a l'inverse de la racine carrée de la fréquence donne la diffusivité thermique a du
matériau. La théorie de I'effet de mirage décrit précisément le processus.

Le concept principal de l'expérience est la détection d'ondes thermiques dans les solides ou la
distribution de température crée un gradient de température qui conduit a un gradient d'indice de
réfraction dans le gaz au-dessus de 1'échantillon. Cependant, la capacité thermique de 'air est tres
faible par rapport a celle du solide mesuré. Ainsi la distribution de la température dans I'air a une
distance trés proche de la surface de I'échantillon est déterminée par la distribution de la
température dans le solide. La distribution de température dans le solide peut étre détectée par un
second faisceau laser, appelé faisceau de sonde, dirigé le long de la surface de 1'échantillon pres
du point de chauffage qui génére des ondes thermiques (voir la Figure 4.2 et la Figure 4.3).

L'angle de déviation du faisceau de sonde par effet mirage est trés petit, typiquement inférieur au
milli-radiant. Le trajet du faisceau de sonde peut ainsi étre considéré comme une ligne droite a
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travers la surface [23]. Cette approximation trés justifiée nous permet d’écrire la formule
suivante pour le vecteur décrivant la déviation du faisceau de sonde [[24]-[26]] :

1ldn
__[1lan _ 411
M f VI, X dr @.11)

Le vecteur M est souvent appelé le vecteur de déviation angulaire du faisceau sonde. Cette
formule exprime l'angle de déviation en termes d'intégrale du changement fractionnaire de
l'indice de réfraction et de la température de 1'air. Puisque la variation de température attendue

. . . 1d :
est assez faible, il est raisonnable de supposer que le rapport ;ﬁ sera essentiellement constant

sur le trajet des ondes thermiques. Typiquement, Z—: est de 107*/°C pour les liquides et de

1075/°C pour les solides [25]. De plus, la déviation angulaire est faible, de sorte que la direction
du trajet du faisceau dr peut étre considérée comme constante, par exemple dans la direction y
(voir la Figure 4.2), et que la déviation puisse étre écrite avec un degré de précision éleve,
comme suit

ldn__ .
M = —;ﬁVTg(X,Z) Xy (4.12)

ou la barre indique une moyenne sur la coordonnée y. La moyenne réduit le probléme a un
probléme a deux dimensions. L’ important est de trouver la répartition de la température dans le
matériau en fonction de sa diffusivité thermique, ce qui nous aidera dans le calcul du vecteur de
la déviation angulaire, et par la suite a trouver la diffusivité thermique du matériau mesuré.

Position sensitive
Heating beam detector

Diagrammatic
representation of
surface temperature
profile

Normal offset
0 -~ Sample
X X
Transverse 3
offset

Figure 4.2 : Illustration de I'effet mirage [22].
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Figure 4.3 : Vue de dessus de I'échantillon montrant le faisceau sonde et plusieurs positions sur I'axe du faisceau
sonde. Dans le diagramme, le faisceau de chauffage se déplace perpendiculairement au faisceau sonde suivant une
ligne droite passant par la position —s; [22].

o Matériaux massifs

La température qui apparait dans 1'équation (4.12) est la température du milieu au-dessus de
I'échantillon qui est généralement l'air. Donc, le probléme d'onde thermique qui doit étre résolu
est un probléme a deux milieux : le premier est 1’air au-dessus de 1'échantillon. Les paramétres de
I’air seront indiqués par I’indice g (pour gaz). Le second milieu est I'échantillon. Les parametres
de I’échantillon seront indiqués par I’indice s. On considére que 1’air occupe la région z < 0 et
I’échantillon la région z > 0.

L’équation d’onde qui doit étre résolue peut alors étre écrite comme

V. [k VT, (x,2)] + K,q,°T,(x, z) = 0; z < 0, (dans l'air) (4.13)
et

V. [k VTs(x,2)] + 1sqs2Ts(x,2z) = —6(x)8(2); z = 0, (dans le solide). (4.14)

Nous avons suppos¢é que le faisceau de chauffage est une source ponctuelle localisée a x = 0 et
z = 0. Ces équations sont plus faciles a résoudre en écrivant la température T (x, z), comme une
transformée de Fourier en x,

T(x,z) =J 00dk e**t(k, z) 4.15)

Les équations (4.13) et (4.14) deviennent alors,

0 0
0z’ [Kgﬂtg(k'z)] + Kgko ty(k,2) = 0 (4.16)

et
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o[ , 1
— — = —— 4.17
3, [KS PP ts(k, Z)] + Kokt (k, z) 271'8(2) (4.17)
ou

ky = (g% —k?)'/2 (4.18)
et

ks = (qs2 — k2)'/2 (4.19)

Puisque la seule source est située a z = 0, les ondes thermiques doivent se propager a partir de
ce plan, c'est-a-dire dans la direction z négative pour z < 0 et dans la direction z positive pour
z > 0. Ainsi, elles peuvent étre écrites comme :

ty(k,z) = Cye*o? (4.20)
et

t(k,z) = Cietks? 4.21)

Les conditions aux limites a appliquer a ces ondes sont la continuité de la température dans le
planz = 0,

Cy = Cs (4.22)
et la discontinuité du flux thermique qui correspond a l'intensité de la source dans 1'équation

(4.17) sur le méme plan (car la méthode utilisé est transitoire, c.a.d. I'échantillon est pompé avec
une laser pulsé périodiquement),

1

iksksCs + gk, Cy = o (4.23)
Ces équations peuvent étre résolues pour la constante C,,
c - i
9 2m(iesks + Kgkg) (4.24)

Le signal qui origine de la déviation du faisceau de sonde peut étre obtenu en combinant les
équations (4.12), (4.15), (4.20), (4.24). On trouve

i 1dn +00 ei(kx—kgz)
9 f (4.25)

M=—-—9xV| dk——o
2nndl” o (oK + Kgky)
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M =

(e

L'équation (4.25) décrit le signal obtenu pour un faisceau de sonde infiniment étroit passant
paralléle a la surface. Le paramétre 4 présente la distance entre le faisceau de sonde et la surface
et le variable x présente la distance entre le point de chauffage et la projection du faisceau sonde
sur la surface. Cependant, dans le travail expérimental, le rayon du faisceau sonde et celui du
faisceau chauffant ne sont pas infinitésimaux, ce qui altére la formule du vecteur M. Nous
devons donc écrire une expression théorique décrivant les expériences réelles dans lesquelles ces
deux faisceaux ont des rayons finis. Par conséquent, nous supposons que les deux faisceaux sont
orthogonaux et ont des profils gaussiens avec R; et R, représentant les rayons du faisceau de
chauffage et du faisceau sonde respectivement.

A une dimension, une distribution gaussienne est de la forme :

P(x) =

— e~ (@—xc)*/R? (4.26)

ou x. est le centre du faisceau et R est le 1/e du rayon. Alors, I'équation (4.25) sera multipliée
de maniére appropriée par l'équation (4.26) avec les considérations suivantes : le centre du
faisceau de chauffage, qui était placé a x = 0, est maintenant déplacé de x; (z, = 0, comme
avant) ; Le centre du faisceau sonde est placé a x, = x,, et z, = z,,.

L’équation résultante sera :

i 1dn

ZnndTy ] (ksks +;cg ky)

+00 400 400
J ] dx dxdz ek (e=x")=kgZ] o= (' ~xn)?/Ry? o ~[(x=p) " +(2-2p)*)/R2” }

(4.27)

nR12 R,

L’intégration sur x’ prend en considération 1'étendue du faisceau de chauffage dans la direction
paralléle a 1'échantillon. L’intégration sur x et z tient compte de I'étendue du faisceau de sonde
dans deux directions respectivement paralleles et perpendiculaires a la surface de 1'échantillon.
La formule pour le vecteur M devient :

i i 2p 2
+o0 dkelk(xp—xh) e—Lkgzp e—k R1%/4

(4.28)
—o (Ksks + ngg)

Considérons maintenant que le décalage transversal entre les centres des faisceaux est x = x,, —
xp et que la hauteur du centre du faisceau sonde par rapport a la surface de I'échantillon est

z, = —h (voir la Figure 4.2 et la Figure 4.3), I’expression finale pour les déviations transversales

P
(suivant la direction x) et longitudinales (suivant la direction z) du faisceau de sonde sera
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_ ik —Kk2R,%/4
trans = 1 & dn g R 2/4.[- dk kg coslexe e : (4.29)
T ndT (Ksks + kg g)
et
. o0 ik —k2R,%/4
ong = 2R —qgR/a f ai Ksimfore ot e X T (4.30)
7 ndl® 0 (resks + Kgky)

Dans ces expressions, nous avons utilisé la symétrie de l'intégrale pour exprimer les déviations
comme des intégrales de zéro a 1'infini avec des fonctions trigonométriques dans x, plutdt que de
moins I'infini a I'infini avec des fonctions exponentielles. Les équations (4.29) et (4.30) montrent
clairement que la déflexion longitudinale du faisceau sonde illustrée dans la Figure 4.4 est une
fonction paire du décalage horizontal, x, entre les faisceaux de chauffage et sonde, et que la
déflexion transversale illustrée dans la Figure 4.5 est une fonction impaire du décalage x. La
technique de mesure de la diffusivité thermique consiste & mesurer My, ,,s; en fonction de la
distance de décalage x, dans la limite de tres petites valeurs pour h [[27]-[29]]. La dépendance
de M;yqns a la diffusivité thermique de 1'échantillon est dans la quantité kg qui apparait dans le
dénominateur de l'intégrant et qui a été définie dans 1'équation (4.19).

signal

Figure 4.4 : La partie réelle de la déflexion longitudinale par rapport a la distance entre le faisceau de chauffage et le
faisceau sonde (x) [22].

signal

Figure 4.5 : La partie réelle de la déviation transversale par rapport a la distance entre le faisceau de chauffage et le
faisceau sonde (x) [22].
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Des exemples de courbes de la partie réelle de la fonction My, ., par rapport au décalage x, pour
une petite valeur de R;, sont illustrés dans la Figure 4.6. L'antisymétrie de la fonction est assez
¢vidente, tout comme le fait qu'elle représente une onde trés fortement amortie. Les deux points
sur lesquels cette fonction s’annule de chaque coté du zéro central, présentent un intérét
particulier. Puisque la partie réelle de la fonction s’estompe, la fonction est purement imaginaire,

. bis , . .
ce qui correspond aux valeurs de phase + > Une analyse numérique montre que la distance x,

entre les deux points de phase de quatre-vingt-dix degrés de chaque c6té de 'origine est donnée
par [29] :

Xg =dp ++/1l4na/f (4.31)

ou dj est une distance de l'ordre du diametre du faisceau de chauffage et f est la fréquence
(f = w/2m). Ainsi, un graphique de x, par rapport a l'inverse de la racine carrée de la fréquence
devrait avoir une pente donnée par V1.4ma et une intersection qui dépend de la taille du faisceau
de chauffage. Un graphique théorique et expérimental de ce type pour le chrome est présenté
dans la Figure 4.7. Lors des mesures expérimentales, il est primordial d’utiliser la partie basse
fréquence de cette courbe pour calculer la pente. En effet, nous avons supposé que la hauteur du
faisceau de sonde, h, est faible ("faible" dans ce cas signifie par rapport a la longueur d'onde
thermique dans 1'air). La longueur d'onde thermique augmente avec la diminution de la fréquence
et la hauteur effective du faisceau, ce qui rendant notre hypothése plus admissible. Les parties
haute fréquence des courbes théoriques et expérimentales montrent un écart par rapport a la
linéarité associée a la hauteur finie du faisceau et aux propriétés du gaz.

|

161

Xg ol

Figure 4.6 : Tracés de la partie réelle de M,,.,,,s dans 1’équation (4.29) en fonction de la distance entre le faisceau de
chauffage et le faisceau sonde (x) pour trois fréquences différentes [28].
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Figure 4.7 : Tracés expérimentaux (carrés) et théoriques (linéaires) de x, par rapport a I’inverse de la racine carrée
de la fréquence pour un monocristal pur de chrome [29].

o  Matériaux en couches

La méthode utilisée pour mesurer la diffusivité thermique peut également étre appliquée aux
structures en couches. Elle sera illustrée ici en considérant un matériau avec une couche ou un
oxyde sur sa surface. La description théorique de l'effet mirage pour un matériau avec une
couche est identique a celle du matériau massif ci-dessus. De nouveau, nous laisserons l'indice
"g" pour indiquer les parametres du gaz au-dessus de la surface, mais nous utiliserons l'indice "j"
pour indiquer les parametres des matériaux en couches plutot que le matériau massif (substrat)
situé¢ en dessous. Nous pouvons décrire les matériaux en couches en ajoutant simplement plus
d'équations a I'équation (4.13) comme

V. [1VT(x, 2)] + 107 T (x, 2) = =5 (x)8(2) (4.32)
ou nous utilisons la transformée de Fourier
[— +w .
T(x,z) = J dke™ ™ t;(k, z). (4.33)
Cela satisfait I'équation différentielle :

or o , 1
Z e Z ¢ k2t - 434
=56k 2| + k250 2) = - 6@ (4.34)
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avee

ki = (g7 — kH)Y2, (4.35)

En considérant 1’addition correspondante aux équations (4.13) et (4.16), la solution de 1’équation
(4.34) prend la forme :

ty(k,z) = Cje™™9%z < 0 (gaz) (4.36)
t1(k,z) = C; sinh(0; + ik.2);0< z < a4 (4.37)
tj(k,z) = G;sinh (0 + ik;(z — 4j-1)); ¢y <z < a;,j = 23, . (4.38)

avec a; I’épaisseur de la couche j dans la structure. La forme des équations (4.37) et (4.38) a été
adoptée pour inclure les ondes se propageant dans les deux sens positifs et négatifs, en raison du
fait que l'onde se propageant loin de la source (en z = 0) va se diffuser ou se réfléchir sur
chacune des frontiéres entre deux couches adjacentes en z =a;. La constante C, décrit
I'amplitude et la phase des ondes thermiques se propageant dans le gaz. Cette onde est
responsable de la déviation du faisceau de sonde qui génere le signal. La constante complexe 04
décrit I'amplitude et la phase relatives entre le mouvement alternatif des ondes dans la couche 1.
Avec une seule source a z = 0, cette grandeur décrit la réponse collective de toutes les couches
dans la région z > 0. En effet, quand on applique les conditions aux limites comme
précédemment a z = 0, on obtient :

C, = C; sinh(0,) (4.39)
et

1
ikgkyCy + iK1k, Cy cosh(0,) = 5 (4.40)
La valeur du constante C, est in€luctable pour décrire la distribution de la température dans le

gaz, et par conséquent pour calculer la déviation du faisceau sonde. La combinaison des deux
équations (4.39) et (4.40) donnerait
c - i
9 2m (e kq coth(0y) + Kgky)’

(4.41)

En appliquant la méme méthode adoptée pour les matériaux massifs pour trouver la formule de
la déviation transversale et longitudinale on trouve pour la structure a plusieurs couches
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_ oo ikgh ,—k?R?/4
N L L7 f kg coshx) eo" e ™ (4.42)
m ndT 0 (k1kyicoth(0,) + ngg)
et
i +0o0 . ikgh ,—k?R2/4
Migng = — 2 o-agai/a f PRALAGOL (4.43)
m ndT 0 (k1kyicoth(0,) + ngg)

La valeur de O, peut étre déterminée si la valeur de O, est connue et la valeur de O, peut-étre
spécifiée si la valeur de Oj est établie, et ainsi de suite. Cela résulte du fait que la constante C;
peut étre ¢liminée a partir des conditions aux limites au niveau d’interface entre deux couches
successives [29]

k;

tanh[OJ + lk](a] - aj_l)] = K]—

tanh(0; 4.44
o tanh(0p) (4.44)

Dans le cas ou l'indice "2" fait référence au substrat que nous considérons comme étant
thermiquement épais, nous trouvons que tanh(0,) = 1 et Nous obtenons :

Kikq
Kpkp

01 = —ik1a1 + tanh_l( ) (445)

ou l'indice "b" indique le substrat et a, est 1'épaisseur de la couche. Avec 'expression modifiée
qui en résulte, il est possible d'extraire des informations sur le substrat ainsi que sur la couche a
partir de tracés expérimentaux de M;,,,s . Mais, cela nécessite plus d’informations que la pente

de x, par rapport a f 2. La procédure compléte consiste a faire un ajustement
multiparamétrique de la partie réelle et de la partie imaginaire de la formule de M4, avec des
résultats expérimentaux par rapport a la distance de décalage x. Finalement, il est a signaler qu'il
n'est pas nécessaire d'utiliser des fréquences ultra-hautes pour mesurer les propriétés thermiques
de couches minces [[23], [29]]. En d’autres termes, il n’est pas nécessaire de générer les ondes
thermiques dans chaque couche d’un systéme a plusieurs couches pour mesurer les propriétés
thermiques de chaque couche car la discontinuité du flux thermique a chaque interface est
suffisante pour déduire les propriétés thermiques de chaque couche.
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4.1.1.3 Modification de la théorie de I’effet mirage pour des matériaux anisotropes

Dans le cas d’un matériau anisotrope (les propriétés thermiques dans la direction parall¢le a la
surface sont différentes de celles dans la direction perpendiculaire a la surface), I’équation (4.14)
prend la forme

0 oT,(x,z)] 0 0T, (x,z)
x| Tz ez

7 < py l + K5,q2T5(x, 2) = —86(x)8(2). (4.46)

En utilisant la démarche mathématique comme précédemment, on trouve

a 2

kg = <q§ - ﬂk2> (4.47)
S,Z
et
1/2
w
— ; _ (4.48)
ds (1 + l) <2as,z>

En utilisant les équations (4.47) et (4.48) dans les équations (4.29) et (4.30) décrivant la
déviation du faisceau sonde, on peut déduire la diffusivité thermique dans la direction paralléle a
la surface (a; ) et la diffusivité thermique dans la direction perpendiculaire a la surface (a; ;).

4.1.1.4 Apercu de l'expérience

La technique pompe-sonde avec détection par I’effet mirage utilisée dans cette these est
schématisée dans la Figure 4.8.
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Figure 4.8 : Schéma du dispositif expérimental.

Dans la suite, nous détaillerons les différents éléments de l'expérience et la procédure
d’alignement optique.

e Faisceau de chauffage

Pour le faisceau de chauffage, nous utilisons un laser infrarouge CO, continu, avec une puissance
de fonctionnement de 1 watt. La longueur d'onde dépend de la température, et peut étre
modifiée dans une gamme entre 10.3 et 10.8 um. Le diamétre du faisceau est de 2.4 mm, 1’angle
de divergence total est de 5.5 mrad et il est polarisé linéairement dans la direction z. Les
mesures sont faites en gardant la température du laser a 81.5 °F. Cette température produit une
longueur d'onde de 10.6 um, comme le montre la Figure 4.9. La stabilisation du laser nécessite
25 minutes. Le bénéfice de I’emploi d'un laser a infrarouge est que la mesure ne sera pas
affectée par la rugosité de la surface car la longue longueur d’onde dans I’infrarouge moyen
permet un chauffage uniforme méme en présence d’une rugosité de I’ordre de quelques centaines
de nanométres. Le laser est connecté a un systeme de refroidissement a air, comme illustré a la
Figure 4.10, pour garantir une haute stabilité de puissance et une longueur d’onde fixe.
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Power at 12V CW
Room Temperature 74.8 Deg F
Set Point Temperature 81.5 Deg F
Wavelength 10.551
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Figure 4.9 : Puissance du laser de chauffage en fonction du temps lorsque le laser est maintenu a 81.5 °F.
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RF4 Driver {(OEM
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Figure 4.10 : Schéma de la connexion du systéme laser.

e Modulation du faisceau de chauffage

Le laser est en mode continu. Mais, selon la théorie de I'effet mirage, le faisceau de chauffage
devrait étre modulé avec une fréquence spécifique. Alors, le faisceau laser traverse un AOM
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(modulateur acousto-optique) qui permet de controler et de moduler l'intensité¢ de la lumicre a
des fréquences supérieures a 70 KHz. L'AOM peut étre optimisé pour un seuil de diffusion
faible ou élevé. Le temps de montée, le taux de modulation, le diamétre du faisceau ont été
¢tudiés minutieusement pour identifier les meilleurs AOM et RF (radiofréquence). L’AOM
utilise des ondes sonores dans un cristal pour créer un réseau de diffraction. Lorsque la puissance
du signal RF appliqué fluctue, la quantité de lumicre diffractée varie proportionnellement. Le
modulateur peut étre utilisé comme un déclencheur (allumer et éteindre la lumicére a une
fréquence définie) ou comme une valeur d'atténuation variable (contrdle dynamique de la
lumiére transmise). Le facteur primordial dans la sélection d’un modulateur est la vitesse requise.
Cela influe sur le choix du matériau, la conception du modulateur et la RF a utiliser. La vitesse
d'un modulateur est décrite par le temps de montée, qui détermine la rapidité avec laquelle le
modulateur peut répondre au RF appliqué, et limite le taux de modulation. Le temps de montée
est proportionnel au temps nécessaire a 1'onde acoustique pour traverser le faisceau optique. Ce
qui implique qu’il est influencé par le diamétre du faisceau dans le modulateur. Les
spécifications de I'AOM utilisées sont : longueur d'onde 10.6 um, polarisation horizontale et
ouverture numérique allant jusqu'a 9.6 mm, ce qui convient au faisceau laser de chauffage.
L'AOM et son générateur RF sont refroidis en permanence par un refroidisseur afin de maintenir
la température autour de 19 °C . Nous avons deux faisceaux diffractants issus de I'AOM, le zéro
et le premier ordre. Le faisceau d'ordre zéro est un faisceau modulé entre 700 mW et 100 mIv/.
Si on chauffe avec le faisceau d’ordre zéro, la surface ne revient pas a sa température initiale
entre deux pulse successifs, ce qui contredit la procédure de nos mesure et par conséquent ce
faisceau ne peut pas étre utilisé dans nos mesures. Le faisceau de premier ordre est modulé entre
700 mW et 0 mW, ce qui est convenable pour nos mesures. L’AOM est monté sur une platine
pour un alignement spécifique ou nous maximisons le premier ordre en mesurant l'intensité a
I'aide d'un compteur de puissance infrarouge. La fréquence est controlée par un générateur de
fonction d’onde carrée.

e Mise au point du faisceau de chauffage

Apres ’AOM, le faisceau de chauffage traverse une lentille convergente dans I’infrarouge de
3 cm de distance focale. Pour focaliser le faisceau de chauffage sur la surface de 1’échantillon
nous mesurons la température du point ou le faisceau chauffant tape sur I’échantillon a 1’aide
d’une caméra infrarouge. Nous cherchons la position pour laquelle la température de ce point est
maximale. Cela correspond a une taille de faisceau de chauffage minimum sur la surface de
I’échantillon. Le montage de la caméra infrarouge dans I’expérience est montré dans la
Figure 4.8. Un polariseur et un analyseur sont placés devant la caméra afin de contrdler la
puissance sur la camera et de la maintenir en dessous de 1 mW. Le signal du détecteur est évalué
a l'aide d’une détection synchrone (a 1’aide d'un amplificateur «lock-in») qui mesure
uniquement le signal modulé a la fréquence du faisceau de chauffage afin de diminuer les erreurs
de mesure des rayonnements infrarouges externes.
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e Faisceau sonde

Nous utilisons un laser He-Ne comme faisceau de sonde avec une longueur d'onde de 632.8 nm,
une puissance de 5 mW, un diametre de faisceau de 0.81 mm et une divergence de faisceau de
1mrad.

e Détection de la déviation du faisceau sonde

Le faisceau dévié par I’effet mirage est dirigé vers un détecteur de 4-quadrant qui peut étre utilisé
pour mesurer la déflexion du faisceau de la sonde. L'importance de ce détecteur, comme le
montre la Figure 4.11, est qu'il peut mesurer simultanément les déviations longitudinales et
transversales du faisceau de la sonde. Le détecteur fonctionne dans la plage de longueur d'onde
comprise entre 400 et 1100 nm, et pour un diamétre de faisceau inférieur a 3.9 mm. Le
détecteur est monté sur une platine pour l'ajuster au signal minimum avant de chauffer
'échantillon. La Figure 4.12 et la Figure 4.13 montrent le principe du photo-détecteur de 4-
quadrant. Le faisceau de la sonde doit étre au centre du détecteur avant toute mesure. Lorsque
l'obturateur du laser de chauffage est ouvert, le faisceau de la sonde est dévié. Cependant, le
signal du détecteur passe a travers un amplificateur « Lock-in » qui est réglé a la fréquence du
faisceau de chauffage modulé, comme indiqué sur la Figure 4.12 et la Figure 4.13. Nous
observons ici I’importance de la détection synchrone pour réduire le bruit pendant la mesure.
Apres un certain temps, la déviation du faisceau sonde se stabilise. Le faisceau de chauffage est
balayé¢ le long de la surface de I'échantillon dans la direction x puisque nous avons besoin de la
déviation par rapport a la distance entre le faisceau de chauffage et le faisceau de la sonde pour
évaluer la diffusivité thermique de 1’échantillon mesuré. Pour cette raison, le laser, 'AOM et le
systeme de lentilles sont montés sur une méme platine mobile avec une marge d’incertitude sur
le déplacement d'environ 1 um, pour balayer 1'échantillon dans la direction x.

4 Quadrant Photodetector
+V

i

Y

Figure 4.11 : Détecteur a 4 quadrants.
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Figure 4.13 : Le graphique montre le signal aprés son passage dans le lock-in.
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Dans la suite de ce chapitre nous présentons les techniques expérimentales utilisées pour évaluer
le transport d’énergie par un gaz d’¢lectrons bidimensionnel confiné dans un puits quantique.

4.1.2 Mesure calorimétrique par un systéme de mesure des propriétés physiques (PPMS)

Le systéme Dynacool pour la mesure des propriétés physiques (PPMS) développé par Quantum
Design peut mesurer plusieurs propriétés physiques telles que la résistivité, la conductivité
thermique et la capacité thermique. Ce systéme est équipé d’un aimant supraconducteur variable
qui peut aller jusqu’a 9 T et fonctionne dans une plage de températures allant de 400 K a 1.8 K.
Nous avons utilisé le systéme pour étudier la chaleur spécifique des électrons interfaciaux. A
partir de la chaleur spécifique des ¢électrons interfaciaux on a pu déduire leur masse effective qui
est un parametre trés important pour évaluer les propriétés de transport de ces électrons.

4.1.2.1 Panorama général des méthodes de mesure de la chaleur spécifique

Pour mesurer la chaleur spécifique du matériau, différentes méthodes de mesure peuvent étre
utilisées. On commence par le processus adiabatique (Q=0) le plus classique qui définit la
capacité thermique par ¢, = dQ/dT. En appliquant une impulsion d’énergie thermique (dQ) sur
I’échantillon et en enregistrant le changement de température (dT), la chaleur spécifique peut
étre déterminée expérimentalement. Cependant, cette méthode exige une grande taille pour
I'échantillon (~10 g) pour minimiser la quantit¢ de fuite de chaleur. Elle exige aussi un
interrupteur mécanique ou supraconducteur pour établir un contact thermique entre 1'échantillon
et l'environnement (souvent le bain de liquide d’hélium) [30]. De plus, la sensibilité de cette
technique n'est pas assez bonne pour détecter de petits changements dans la chaleur spécifique
[31].

La méthode AC de Sullivan et Seidel a vu le jour pour mesurer la chaleur spécifique de petits
échantillons (1 — 100 mg) [32]. Dans cette technique, 1'échantillon et le réservoir de chaleur
sont couplés thermiquement, tandis qu'une impulsion de chaleur avec une fréquence connue est
appliquée a I'échantillon. La température mesurée est alors inversement proportionnelle a la
chaleur spécifique de I'échantillon. Bien que cette méthode soit meilleure que la méthode
adiabatique pour mesurer de petits changements dans la chaleur spécifique (Ac = 0.04%), elle
n'est pas plus précise que la méthode adiabatique pour mesurer la chaleur spécifique absolue
(Ac = 8%) [30].

La technique de relaxation développée par Bachmann et al [33] couramment utilisée pour
mesurer la capacité¢ thermique des petits échantillons est une technique qui combine une
meilleure précision de mesure avec des méthodes d'analyse puissantes. En résolvant les
équations de flux de chaleur avec les conditions aux limites correspondantes, la chaleur
spécifique se révele étre proportionnelle a la constante de relaxation donnée par la courbe
décrivant la variation de la température.

70



La technique de relaxation utilisée dans cette thése est développée par Huang et al. [34]. Elle est
une extension de la méthode de Bachmann et al. Elle prend en compte le flux thermique entre
I'échantillon et la plateforme suivant le mode¢le présenté dans la suite de cette section.

4.1.2.2 Modéle thermique

Pour analyser la réponse thermique du calorimetre, nous avons utilisé un modele thermique, le
mode¢le thermique basé sur deux temps de relaxation. Dans la suite de cette section, nous
présentons un modele simple applicable dans des cas idéaux et ensuite le modele basé sur deux
temps de relaxation pour les cas qui ne satisfont pas les critéres pour un contact thermique idéal.

o Modéle simple

Le mode¢le simple basé sur un seul temps de relaxation suppose que I'échantillon et le porte-
¢chantillon (on I’appelle souvent plateforme) sont en bon contact thermique et sont a la méme
température pendant la mesure (voir la Figure 4.14). Dans ce mod¢le, la température T de la
plateforme d'échantillon en fonction du temps t, est décrite par 1'équation suivante qui est basée
sur la loi de Fourier de conduction thermique et la loi de conservation de I'énergie [35] :

dT,
P(t) = ce— 7~ + K Ty = To) (4.49)
dT,,
ce—r = P(t) = 1y (T = To) (4.50)

ou:

c; est la capacité thermique totale de I'échantillon et plateforme.
k,, est la conductance thermique des fils (W.K™1).

T, est la température de la plateforme.

T, est la température du bain thermique (i.e. dissipateur thermique).
P(t) est la puissance appliquée par le réchauffeur.

Sample

Platform

Kw

-~ o~

- ~
Thermal bath T,

Figure 4.14 : Diagramme de flux de chaleur pour le mod¢le simple.
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Le processus commence par un apport de flux de chaleur généré par le réchauffeur et dirigé vers
'échantillon / plateforme. La puissance P a une amplitude constante pendant la partie de
chauffage et égale a zéro pendant la partie de refroidissement. Ensuite, un deuxiéme flux de
chaleur provenant de l'échantillon / plateforme est dirigé vers I'environnement. Ceci est
déterminé par la conductivité thermique des fils et la différence de température entre 1'échantillon
/ plateforme et le bain thermique formulée dans le deuxiéme terme de 1'équation (4.50).

Ty +2%-+

ON OFF

Ty

Figure 4.15 : Courbe illustrant la réponse thermique typique lorsque la température de base est T,,. Le réchauffeur
reste allumé jusqu'a ce que la température soit atteinte T, + 2% a l'instant t,. La courbe entiére est mesurée en 27
secondes [35].

La solution de 1'équation différentielle (4.50) qui peut étre résolue pour déterminer T'(t) dans la
partie chauffage et dans la partie refroidissement de la courbe de réponse thermique du
calorimétre (Figure 4.15) est la suivante:

t
( 1—e 7
PTC— + TO 0 < t < tO
t
T(t) = Cto\ _t—to (4.51)
(1 —e ) e T
Pt + T, t>t,
Ct

ol T = —% est une constante de relaxation. La courbe T(t) mesurée (Figure 4.15) est ajustée a

Kw
I'équation (4.51). Les trois variables inconnues (k,,, ¢, Ty ) varient de telle sorte que la somme
des différences S entre le T modélisé au temps mesuré t; et la température T; mesurée est
minimale :

S(ee kw, To) = Z(T(ti) —Ty)? (4.52)
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o Modéle de deux temps de relaxation (deux-taux)

Dans le cas ou le contact thermique entre 1'échantillon et la plateforme est faible, et lorsqu'il
existe une différence de température entre eux, le modele simple considérant un seul temps de
relaxation ne marche plus. Dans ce cas, le mod¢le basé sur deux temps de relaxation (Deux-Tau)
est nécessaire pour mesurer la capacité thermique (voir les Figures 4.16 et 4.17).

[ Sample ]
Cs T,

Kg

[ N Platform ]

-~ ~
h rmal bath T.:

Figure 4.16 : Diagramme de flux de chaleur pour le modé¢le de Deux-Tau [34].

T(t) SEImp]E

T, . ‘_I T,
Thermal bath Wires 'TH(- ", Thermal bath
Grease
— Platform
Heater — — Thermometer

Figure 4.17 : Configuration pour la mesure de chaleur spécifique. L'échantillon est placé avec la colle thermique sur
une plateforme. Le réchauffeur et le thermométre sont connectés sous la plateforme [35].
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Le mod¢le Deux-Tau est exprimé par les équations suivantes [[34],[35]] :

drT
P(O) = pr =2+ (T (8) = To) + 16 (T (8) = () (4.53)
0= cs% + ke (Ts (1) — Tpi(1)) (4.54)

ou:

Cp1 est la capacité thermique de la plateforme.

¢, est la capacité thermique de I'échantillon.

K est la conductivité thermique entre la plateforme et I'échantillon due a la colle thermique
K, est la conductivité thermique entre le bain thermique et la plateforme.

Ty, (t) est la température de la plateforme.
T, (t) est la température de 1'échantillon.

T, est la température du bain thermique.

L'équation (4.53) illustre le flux de chaleur de et vers la plateforme. Les deux flux de chaleur
entrant a la plateforme sont les suivants : un flux de grandeur P provient du réchauffeur lorsqu’il
est allumé, et ’autre provient de I'échantillon dont la grandeur est déterminée par k. Le dernier
terme décrit le flux provient de la plateforme vers le bain thermique et il est déterminée par k,,,.
L'équation (4.54) montre le flux de chaleur de et vers 1'échantillon. Lorsque le réchauffeur est
allumé, il y aura un flux de la plateforme vers 1'échantillon et lorsque le réchauffeur est éteint, il
y aura un flux de I'échantillon vers la plateforme.

La solution de l'équation (4.53) et (4.54) n'est pas simple et ne peut donc pas étre résolue
directement comme dans le modéle simple. Une solution de cette équation est présentée au-
dessous.

Tout d’abord nous éliminons Ty dans les équations (4.53) et (4.54), afin d'obtenir I’équation
suivante

Cstl dszl Ky dTpl Cg dp(t)
e di? + (CS + Cpr + Cs K—G> dr + Ky Ty = ET + P(t) + K, T (4.55)

Soit T; (t) est la température de la plateforme d’échantillon avant le chauffage (P(t) = 0). Dans
ce cas I’équation (4.55) serait
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CsCpy d*Ty Ko\ dTy
PRRTS + (cs + cpr ¢ E) T KTy = Ky To. (4.56)

Si on Soustrait 1'équation (4.56) de 1’équation (4.55) et redéfini le changement de température
T(t) par T(t) = Ty, (t) — Ty (t), on obtient

CsCpy d*T ( Kw) dT cs dP(t)
. dt? + | cs+ cpr + s ) dr + K, o drt + P(t) (4.57)

Pour obtenir T'(t), on intégre 1'équation (4.57). On aura

S (peey - ¢ 4T
K (P(t) Cvldt'|o> ftP(t)dt’ Ky ftTdt’ 458
Tlp = K + ° K\ > K (4.58)
(cs + cpr tCs é) (cs + cpr tCs ﬁ) (cs + ¢yt Cs ﬁ)
Soit :
(I'(t) =Tl = T(t) — T(0)
ar|t
Vo =gp
0
t
(4.59)

{ Q(t) =fP(t)dt’
0

S(t) = f Tar
0
\ H(t) = P(t) — cpiV (D)

Alors, on peut réécrire 1’équation (4.58) comme

r'(t) = AH(t) + qQ(t) + sS(t) (4.60)
ou,
( Ss
/L = Kg ( —S
(CS+Cpl+CSK) sz?
s 1—qc
lq= 1 s kg =t —2t 4.61)
(cs + ¢y + ¢ ) q A
P hs N 1
_ —Kw Cs =% Cpl
s = ™ \ q q
\ (cs + cpy + Cs )
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Finalement, il est démontré que les deux équations différentielles (4.53) et (4.54) peuvent étre
converties en trois équations présenté dans I’équation (4.61) avec quatre parameétres inconnus :
Kw, Kg, Cs €t Cp, ou ¢ est connu d'apres la mesure de « I’addenda » (colle thermique plus
plateforme) en supposant que ¢ = 0. Cela est expliquée dans la section 4.1.2.3. En ajustant les
trois parametres aux trois solutions des équations différentielles couplées, on peut donc
déterminer la capacité thermique de 1'échantillon [34].

4.1.2.3 Apercu de l'expérience

e La conception du systéme Dynacool

Un schéma du systéme Dynacool est illustré dans la Figure 4.18. Le refroidisseur fournit une
petite quantit¢ de liquide d’hélium et refroidit l'aimant supraconducteur jusqu’a 4 K. La
température peut étre controlée entre 1.8 et 400 K par la combinaison d'un réchauffeur sous la
chambre de 1’échantillon avec un mélange d'un liquide et gaz d'hélium qui s'écoule du seau a
travers l'espace de refroidissement entourant la chambre de 1’échantillon. Le systéme Dynacool
fonctionne avec un puck (i.e. porte-échantillon placé au fond de la chambre de 1’échantillon). La
chambre de I’échantillon est constituée de ce que I'on appelle le puck calorimétrique, qui contient
¢galement une plateforme de réchauffeur et une plateforme de thermometre fixée sur le coté
inférieur de la plateforme de 1’échantillon. Il convient de noter que pour les mesures de capacité
thermique, le puck est placé dans une région isotherme, ce dernier est en cuivre afin de fournir
une région thermique uniforme et se trouve dans le fond de la chambre de 1’échantillon. Il est
aussi important qu'il y ait un transfert de chaleur minimal de 1'échantillon vers l'environnement et
vice versa. Un thermometre est connecté au bas de la région isotherme sous le puck, pour la
mesure de la température du puck.

Le systeme est équipé d'une pompe cryogénique, qui peut fournir un vide suffisant dans la
chambre de 1’échantillon (< 107° Torr?) de sorte que la conductance thermique entre la
plateforme de 1’échantillon et le bain thermique est totalement contrélée par la conductance des
fils. Cette option de vide ¢€levé est enticrement intégrée au systeme. Quand nous commengons a
mesurer la chaleur spécifique, la chambre de 1’échantillon est automatiquement sous vide jusqu'a
moins de 5 Torr a I’aide d’une pompe externe.
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Figure 4.18 : Une image simplifiée du systéme Dynacool [36].

o Plateforme utilisée pour la mesure de la chaleur spécifique

Comme le montre la Figure 4.19, 1'échantillon est monté sur une plateforme mince de saphir
(AL,O3) de 3 * 3 mm? qui est intégré dans le puck (@ = 2.3 ¢m), tandis qu'un réchauffeur RuO,
(R = 1 — 2K0) et un thermometre Lakeshore Cernox(R = 0.1 — 10 Kf2) sont montés sur
le coté inférieur de la plateforme de 1’échantillon. La plateforme est connectée au cadre du puck
avec huit fils Au-Pd (R = 102,90 = 75 um), quatre fils pour le réchauffeur et quatre fils pour
le thermométre. Ces huit fils agissent comme un lien thermique avec le bain thermique. Le
courant fourni au thermometre est ~1 nA et au réchauffeur est ~10 nA. Les contacts entre le
réchauffeur et le thermomeétre aux fils sont assurés par une couche d'or évaporée sur la
plateforme de saphir.

Figure 4.19 : Le puck 1505 (a gauche) et la plateforme (a droite). 1 : La plateforme de saphir, 2 : Les fils Au-Pd, 3 :
couche d'or, 4 : Thermometre, 5 : Réchauffeur [35].
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e Calibration du puck

La calibration du thermomeétre et du réchauffeur du puck est une étape nécessaire avant de
mesurer la chaleur spécifique de I'échantillon. Elle se compose de deux parties, Pass 1 et Pass 2.
L’objectif est de relier la résistance a la température. Dans le Pass 1, la résistance de la
plateforme du thermomeétre doit étre déterminée, en notant que le thermometre de référence pour
le calibrage est le thermométre situé au bas du PPMS. Alors que dans le Pass 2, la résistance du
réchauffeur est mesurée, ainsi que la conductivité thermique des fils connectés a la plateforme.
Un exemple des résultats de calibrage est présenté dans la Figure 4.20. Lors de la transition de la
Pass 1 a la Pass 2, la chambre doit étre ouverte afin de placer I'ensemble des barriéres, comme
indiqué dans la Figure 4.21. Afin d'empécher I'adsorption sur la plateforme de 1’échantillon, on
utilise du charbon de bois pour favoriser I'adsorption de 1’hélium sur la chambre de 1'échantillon.

Ty
| Puck 1505
6 |
5.
g
0 100 200 300 400
o 3'1 T(K)
2] Heater
1_ T L T
Thermometer
ot, ey
0 100 200 300 400

Figure 4.20 : Les résultats de calibrage (Pass 1 et Pass 2) du puck 1505. La résistance du thermomeétre (cercles
orange) et du réchauffeur (triangles bleus) mesurée pendant le calibrage. Le graphique présenté dans le coin
supérieur de la figure montre la conductivité thermique (cercles noirs) des huit fils Au-Pd pendant le calibrage dans
Pass 2 [37].
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Figure 4.21 : L'ensemble des barriéres avec le charbon de bois a la fin. Le support de charbon de bois est placé juste
au-dessus du puck [35].
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o La mesure des addenda

La mesure des addenda consiste a mesurer la chaleur spécifique de la plateforme de 1’échantillon
plus la colle thermique, avant de monter 1'échantillon, dans le but de séparer la contribution de la
chaleur spécifique de 1'échantillon de la chaleur spécifique totale. La mesure des addenda est
soustraite de la capacité thermique totale afin d'obtenir la chaleur spécifique de I'échantillon. Les
mesures des addenda sont importantes, parce que les échantillons normalement sont assez petits
et typiquement ont une masse de quelques mg seulement.

La chaleur spécifique de la colle Apiezon N

Les mesures de la chaleur spécifique pour tous les échantillons ont été effectuées avec une seule
mesure d'addenda au lieu de remesurer les addenda avant toute nouvelle mesure. La
connaissance de la chaleur spécifique de la colle thermique permet de déterminer sa contribution
exacte a la chaleur spécifique. Alors, par notre procédure de mesure nous pouvons faire une
estimation de I’erreur dans la détermination de la chaleur spécifique de I’échantillon mesuré. Les
résultats des mesures de la chaleur spécifique du puck vide et celle du puck avec une masse
connue de la colle thermique sont affichés dans la Figure 4.22. La chaleur spécifique de la colle
thermique est obtenue en soustrayant les courbes du ‘puck vide’ des courbes des ‘addenda’. La
colle thermique qu’on a utilisée dans tous les mesures est I’Apiezon N. Comme le montre la
Figure 4.23, afin d’obtenir la chaleur spécifique moyenne de la colle thermique, quatre mesures
différentes ont été faites (Addenda # 1 - Puck # 1, Addenda # 2 - Puck # 1, etc.). La ligne
continue dans la Figure 4.23 représente la moyenne et l'incertitude de la moyenne est indiquée
par la zone colorée autour de la courbe moyenne. D'autres travaux ont également réussi a
déterminer la chaleur spécifique de I’Apiezon N [37], et ces résultats sont illustrés dans la
Figure 4.24. La différence entre nos mesures et les mesures antérieures pourrait étre dii a un
changement dans la composition de la graisse N.

10
8
X

&) 4 . ]

s Addenda H1 with 1 mg grease

= Addenda H2 with 0.3 mg grease |

2 + Empty puck 1 ]

0 Mﬁ.‘«,@-”‘ . . + Empty puck m ]

0 100 200 300 400
T(K)

Figure 4.22 : La chaleur spécifique du puck avec 1 mg de la colle thermique (cercles bleus) et du puck avec 0.3 mg
de la colle thermique (carrés jaunes). La chaleur spécifique du puck vide est mesurée deux fois (losanges rouges et
triangles verts) [37].
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Figure 4.23 : La chaleur spécifique moyenne de la colle Apiezon N (ligne bleue continue) calculée a partir de deux
mesures des addenda et de deux mesures du puck vide (quatre combinaisons différentes). L'incertitude de la
moyenne est indiquée par la zone colorée autour la courbe moyenne. Le graphique présenté dans le coin inférieur de

la figure montre les mesures a basse température [37].
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Figure 4.24 : La chaleur spécifique de 1’Apiezon N mesurée par plusieurs groupes. L'anomalie autour de 290 K
diminue au cours du temps. Toutes les courbes saturent (si 'anomalie est éliminée) autour ¢, /T = 7m]/g K? . La

figure prise de Moriya et al [38].

80



* Différence entre cy et c,,

La chaleur spécifique est mesurée a pression constante. Cependant, il convient de préciser que
les relations théoriques pour la chaleur spécifique sont toutes dérivées en considérant un volume
constant. Mais, la relation entre la chaleur spécifique a volume constant et la chaleur spécifique a
pression constante est donnée par [31].

Cp—Cp=—"T (4.62)
ou :
V est le volume molaire de 1'échantillon.
g =V1i@v/ 0T),, est le coefficient de dilatation volumique a pression constante.
Ky = V™1 (0V/0P)r est la compressibilité isotherme.

D’apres 1’équation (4.62) on remarque que pour des températures plus basses que la température
ambiante, la différence entre la chaleur spécifique a volume constant et la chaleur spécifique a
pression constante est négligeable [39]. Par exemple pour le matériau UCoGe on estime une
différence entre ¢, et ¢, a 300 K de I’ordre de 46.000 J/m3K = 1.4 J/mol.K, c.a.d. une différence
de ’ordre de 1,9% a 300 K. Cette différence diminue avec la diminution de la température.
Ainsi, pour des températures plus basses que la température ambiante on peut analyser les
mesures de la chaleur spécifique par des théories établies pour la chaleur spécifique a volume
constant.

4.2 Caractérisations électriques

4.2.1 Théorie de P’effet Hall

4.2.1.1 Pour un seul porteur de charge

Nous considérons un semi-conducteur extrinseque fortement dopé de type n (n >> p: les
¢lectrons sont les porteurs de charge dans I’échantillons) comme le montre la Figure 4.25 avec
une longueur L dans la direction x, une largeur w dans la direction y et une épaisseur d dans la
direction z. Nous considérons aussi un champ ¢lectrique appliqué le long de 1'axe x positif. Alors

le champ électrique est donné par E= E,X. Nous aurons donc un courant le long de la direction
x positive définie par I= L.X et les électrons se déplaceront le long de la direction x négative.

. P e = - . , . .
Maintenant, on considére un champ magnétique B = B,z appliqué perpendiculairement au plan
du semi-conducteur (dans la direction z positive). Dans ce cas, les €lectrons dévient vers un coté
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du film a cause de la force magnétique Fy = —ev, X B créé dans la direction y négative, ou
e = 1.6 X 10719 est la charge d'un porteur et v, sa vitesse dans la direction x négative. Le
résultat de cette déviation est de provoquer une accumulation des ¢électrons le long d'un c6té du
semi-conducteur. Cette répartition de charge produit une différence de potentiel entre les deux
cotés du semi-conducteur appelé la tension de Hall Vy, ce qui crée un champ électrique

transversal E_y) le long de la direction y négative et crée une force €lectrique dans la direction y
positive, Fgy = —eE_y) ou E_y) = E,; (champ ¢lectrique de Hall). La combinaison de la force
¢lectrique et de la force magnétique sur une charge ponctuelle est appelée force de Lorentz F=

—e(E_y) + v, X E) Cet effet est appelé effet Hall. Il est étudié par Edwin Hall en 1879 pour
caractériser les propriétés de transport électriques des métaux et semi-conducteurs.

Figure 4.25 : Illustration de l'expérience utilisée pour la mesure de 'effet Hall [[13], p.194].
Lorsque I'état stationnaire est atteint (17" = 0), les forces électriques et magnétiques sur les
électrons dans la direction y doivent étre équilibrées. Alors, on aura

E, = VoxB,. (4.63)

Le courant I, est la densité de courant J,, multiplié par la surface de section transversale du semi-
conducteur wd. La densité de courant J, est la densité de charge —ne fois la vitesse de 1’électron
Ve x, OU 11 est la concentration de 1’électron par unité de volume. Autrement dit,

I, = J,wd = —nev, ,wd (4.64)

Dans le cas ou le courant est directement proportionnel au champ électrique, on dit que le
matériau obéit a la loi d'Ohm, qui peut s'écrire

Jy = 0E, (4.65)
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ou, o est la conductivité électrique du matériau.

La tension de Hall est mesurée expérimentalement et li¢ au champ de Hall par

w
Vy = f E,dy = E,w
0

Ainsi, a partir des équations (4.63), (4.64) et (4.66), nous obtenons

1\[..B
v :<__)xz
H ne/ d

Le terme entre parenthéses dans I’équation (4.67) est appelé coefficient de Hall :

E, 1

€ :]sz: ne

Ry

La mobilité électrique 1, est également li€e a la vitesse des électrons v, , par

Vex  Jx 1B, 1LV

He =g = "heE, B,E, B,wV

. 14
oy E, =-
XL

A partir de I’équation (4.65), (4.68) et (4.69), u, peut étre définie par

U = ——=0Ry
€ ne e

(4.66)

(4.67)

(4.68)

(4.69)

(4.70)

Lorsque tous les €lectrons acquiérent la méme vitesse v, x, On aura py, = U, €t Ny =N, oU Uy,

et ny sont respectivement la mobilité et la concentration de Hall pour les électrons. Donc nous

pouvons écrire les équations du g, py, et ny comme

. _Ex Vwd
p =0 = = ——
]x IX L
ou, p est la résistivité électrique
1E 1 LVy
ke = |oRw | = g5 =505

1 J«B, _ LB,

N leRy,|  €Ey,  eVyd

Ny
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Si nous considérons le semi-conducteur extrinseque fortement dopé de type p (p >> n: les trous
sont les porteurs de charge dans 1’échantillon). Nous trouvons

1\ B
Vz(—)"z 4.74
n=\0e) a (4.74)

Ry, =— (4.75)

ou, p est la concentration de trous par unité de volume. La mobilité et la concentration des trous

seront
i, = |oRy, | (4.76)
et
= 477
Pu =177 :
"= JeRu,] @77

4.2.1.2 Pour deux porteurs de charge

Nous considérons maintenant un semi-conducteur intrinséque non dopé (p = n) et présentons le
coefficient de Hall correspondant.

En gén¢ral, v,, (vitesse de I’électron dans la direction y) et vy, (vitesse de trou dans la

direction y) ne sont pas nuls. La force de Lorentz F= ie(E_y> +BxB ) = % dans la direction y

est liée aux vitesses des €lectrons ou des trous par [[13], p.235-236] :

eVe,y
—eE, +ev, B, = (4.78)

e

evh'y
ek, —evy B, = (4.79)

HUn
eT, et N . .
avec U, = — mf et uy = m}il‘ oumg , my et T, , T, sont respectivement les masses effectives et
e

les temps de relaxation des électrons et des trous.

La densité de courant totale dans la direction x et y est
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Jx = —€eVgn + evp D (4.80)
Jy = —eveyn+evy,p =0. (4.81)

On peut réécrire 1’équation (4.78) et 1’équation (4.79) comme n,ue(Ey - Ve,sz) = —NV,, et

PUp (Ey — Vh,sz) = pVy,,, respectivement puis le remplacer dans I’¢quation (4.81) pour avoir

Nie (Ey - ve,xBZ) + p.uh(Ey - 17h,sz) =0 (4.82)
Et ensuite

ﬂ _ NUeVe x + PURVp x (4.83)
B, Nite + Dlp

En combinant 1’équation (4.83) avec 1'équation (4.80), on obtient le coefficient de Hall comme

E,  pup®—nu,’

R = =
B 1B, e(puy + npe)?

(4.84)

4.2.2 Résistivité et méthode de van der Pauw

Le théoréme de van der Pauw permet de calculer la résistivité de I'échantillon a partir d'une
technique a quatre pointes. Cette technique s'applique a tout échantillon a condition qu’il soit
plat, suffisamment mince, homogéne et isotrope. La méthode de van der Pauw comprend quatre
contacts connectés a quatre fils du méme matériau, et ces 4 points sont placés autour du bord de
I'échantillon. Ceux-ci sont étiquetés 1, 2, 3 et 4 dans le sens des aiguilles d'une montre, comme
représenté dans la Figure 4.26 .

{
Fi 4

Figure 4.26 : Disposition des contacts et étiquetage sur I'échantillon [40].

d
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Pour déterminer la résistance électrique d'un échantillon, on mesure la relation entre le courant
parcourant 1'échantillon et la tension qui se produit en raison de cette résistance. Tout d’abord,
nous commengons a mesurer la tension V,3 =V, — V3 entre les contacts 4 et 3 dans le cas ou
I’injection d’un courant I;, se fait dans le contact 1 et sort du contact 2. On peut également
inverser la polarité du courant a I,; et mesurer la tension inversée V3,. De la méme maniére, nous

mesurons la tension Vj,et V,3. La résistance pour chaque mesure de [ et V est dénoté par

14 , - . [ o
Rijj = I—kl . Les 4 résistances qui seront utilisées pour cette expérience sont

t

Vas V3 Vas 47
R12,43 = I_' R21,34 = I_' R14,23 = I_' R41,32 = I_ (4.85)
12 21 14 41

Selon 1'équation de van der Pauw qui est dérivée en détail dans l'annexe de cette these, la
résistivité de I'échantillon p peut étre déterminée a partir des mesures de deux de ces résistances
(R12,43 €t Rys23 0U Ryq 34 €t Ryq 35), et prend la forme suivante [[40],[41]]:

p= nd (R12,43 + Ri423

" In2 2 )'f(R12.43/ Ri473), (4.86)

ou, la fonction f peut étre résolue numériquement pour chaque valeur de R;; 43/ Ri423 selon
I'équation suivante [[40],[41]]:

1n2 R1243/ R1423 - 1 ln2 1
~ %) cosh ' : = - 4.87
exp( f ) s <<R12,43/ Ris23+1) f 2 (+.87)

4.2.3 La méthode de van der Pauw pour la mesure de ’effet Hall

Si on applique un courant I zentre les contacts 1 et 3 et on mesure la tension V,, (voir la

Figure 4.26) avant et aprés 1’application d’un champ magnétique B perpendiculaire au plan de
I’échantillon (comme le montre la Figure 4.25), la tension de Hall peut étre calculée a partir de
'équation (4.88) [40]. On aura

1
Ve =5 Vs = V3 (4.88)

ou, V,, et V,, sont les valeurs de la tension V,, avant et aprés I’application d’un champ
magnétique. De la méme facon, on peut mesurer la tension V,,, V34et V;3 avec I’application d’un
courant I3, I ,et I, en présence et I’absence de champ magnétique. La tension de Hall finale est
la moyenne de V,,, V,,, V36t V;3. Cette tension de Hall finale peut étre utilisée pour calculer le
coefficient de Hall Ry d’apres les équations (4.67) et (4.68). Finalement, en connaissant la
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résistivité p et le coefficient de Hall Ry pour I’échantillon, on peut donc déterminer la
concentration et la mobilité des porteurs de charges dans I’échantillon d’apres les équations
(4.71), (4.72) et (4.73).
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Chapitre 5 : Mesure photothermique du transport thermique par
des ondes électromagnétiques confinées sur la surface d’une couche
amorphe polaire déposée sur du silicium

5.1 Introduction

Le besoin de nanoélectronique intégrée a conduit a réduire la taille des composés électroniques a
une longueur de quelques dizaines de nanometres. Les industries technologiques s'attendent a
une taille encore plus petite pour ces composés sous peu. Cette diminution perpétuelle de la taille
des composés ¢électroniques et 1'augmentation de leurs vitesses et fréquences de fonctionnement
conduisent inévitablement a des points chauds, qui peuvent provoquer une défaillance du
systeme s'ils sont laissés trop longtemps. Par conséquent, la gestion thermique est devenue un
probléme de plus en plus urgent en microélectronique. Alors que de nombreux groupes de
recherche ont démontré des méthodes efficaces pour réduire la conductivité thermique des
matériaux diélectriques pour des applications thermoélectriques [[42]-[45]], il y a encore un
manque d’approches pour évacuer la chaleur des matériaux diélectriques de faible dimension.

Le couplage d'ondes électromagnétiques avec des phonons optiques dans un matériau polaire,
dans certaines conditions, donne naissance a des ondes PhPS, qui sont des modes
¢lectromagnétiques tres localisés a la surface du matériau [[4],[46],[]47]]. La transmission des
modes PhPS par effet tunnel entre des diélectriques polaires séparés par quelques micrometres a
démontré une énorme amélioration du rayonnement thermique par rapport a la radiation du corps
noir de Planck de plusieurs ordres de grandeur [[48]-[56]]. D'un point de vue théorique, les
modes PhPS peuvent également étre des porteurs de chaleur efficaces par conduction. En raison
de leur grande longueur de propagation, leur longue durée de vie, leur faible profondeur de
pénétration et leur caractere électromagnétique, les modes PhPS sont insensibles aux défauts
ponctuels classiques et, par conséquent, peuvent transporter un flux de chaleur trés intense. Le
transport de chaleur par les modes PhPS est perceptible dans un film diélectrique polaire ultra-
mince en particulier ou les modes de surface sur une face du film se couplent avec ceux de 'autre
face [[12],[57]-[59]]. De plus, a mesure que 1'épaisseur du film diélectrique polaire diminue, le
libre parcours moyen des modes antisymétriques PhPS a petits vecteurs d'onde augmente
considérablement, conduisant a une amélioration supplémentaire du flux thermique de PhPS
[12].

Des études expérimentales ont confirmé les prédictions théoriques d'un transport de chaleur
efficace par les modes PhPS dans les structures suspendues [[60]-[63]]. A ce titre, les mesures
de température des surfaces des micro-pointes en verre ont donné¢ une preuve que les PhPS
transportent de 1'énergie [61]. L'excitation thermique de PhPS suivie de mesures directes de la
conductivité¢ thermique dans des nanoparticules de dioxyde de silicium (SiO,) dans différents
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milieux a clairement montré un transport de chaleur significatif par les modes PhPS a des
températures 1égerement supérieures a la température ambiante [62]. En ce qui concerne les
géométries planes, des mesures récentes ont démontré que dans des couches de dioxyde de
silicium de 20 nm d'épaisseur suspendue dans I’air et maintenues a la température ambiante, le
transport thermique par PhPS est aussi efficace que le transport thermique par les modes de
vibration [63].

Cependant, des mesures en champ proche ont démontré que 1'inclusion d'une couche diélectrique
polaire entre deux milieux non polaires caractérisés pas des constantes di¢lectriques positives et
¢levées entraine un confinement remarquable des modes PhPS aux surfaces de cette couche
[[64]-[66]]. Ces modes PhPS hautement confinés auraient le potentiel de transporter la chaleur
plus efficacement que les modes PhPS des couches polaires suspendue dans I’air.

Dans ce chapitre, nous étudions la diffusivité thermique dans le plan de l'échantillon par des
modes PhPS fortement confinés aux surfaces d'une couche de carbure de silicium amorphe (a-
SiC) entre un substrat de silicium (Si) et l'air en utilisant une technique photothermique avec une
source de chauffage dans le moyen d’infrarouge (MIR) (voir le Chapitre 4 pour des détails sur la
technique de mesure utilisée), nous avons pu exciter et lancer des modes PhPS confinés aux
surfaces de couches a-SiC de différentes épaisseurs et générer des gradients périodiques de
température et d'indice de réfraction au-dessus de la surface de I'échantillon mesuré. Ces
gradients sont capables de dévier périodiquement un faisceau sonde, passant trés pres de la
surface de I'échantillon, a la fréquence de modulation du faisceau chauffant. Ensuite, nous avons
ajusté les déviations du faisceau sonde mesurées a un modele analytique de l'effet mirage qui
prend en compte l'anisotropie thermique de 1'échantillon mesuré pour dériver la diffusivité
thermique dans le plan de I'échantillon en fonction de 1'épaisseur de la couche a-SiC. Les
résultats de mesure présentés dans ce chapitre montrent I'effet de I'épaisseur de la couche a-SiC
(qui détermine la force de l'interaction entre les ondes se propageant de chaque coté de la couche
a-SiC) sur la diffusivité thermique par des modes PhPS tres confinés. Le choix d'une couche
di¢lectrique polaire amorphe est bénéfique dans la présente étude pour deux raisons.
Premiérement, pour exclure le transport thermique par des phonons et des électrons dans la
couche et observer la contribution des modes PhPS a la diffusivité thermique dans le plan.
Deuxiémement, en raison du facteur d'amortissement élevé, la solution aux relations de
dispersion des modes PhPS dans les matériaux amorphes s'étend de ¢ = 0 a g — o (ou q est le
vecteur d'onde), et, contrairement aux cristaux, il n'y a aucune raison physique d'en exclure une
partie [46]. Ainsi, le grand nombre des modes PhPS dans les matériaux amorphes permet une
contribution significative de ces modes au transport de chaleur dans le plan, bien que les larges
parties imaginaires des fonctions diélectriques infrarouges des matériaux amorphes réduisent les
durées de vie et les libres parcours moyens des modes PhPS dont les fréquences sont proches des
fréquences de résonance des vibrations.
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5.2 Les Expériences

Nous avons déposé des couches minces de a-SiC sur des substrats commerciaux de Si (100) par
I’ablation d’une cible polycristalline de SiC de haute pureté sous une pression de 10 mbar a
l'aide d’un KrF excimeére laser de forte puissance et focalisé. Nous avons gardé la température du
substrat de Si a 400 °C afin d’assurer I'amorphisation des couches déposées. Les détails sur la
technique utilisée pour déposer les couches minces d’a-SiC sont données en Chapitre 3 . Nous
avons développé trois couches d’a-SiC sur Si avec des temps de dépot de 5 minutes, 15 minutes
et 40 minutes pour obtenir des couches d’a-SiC d'épaisseurs différentes. Les mesures de surface
par microscopie a force atomique (AFM) ont démontré que les couches obtenues sont
d’épaisseurs 3 nm, 16 nm et 40 nm. Nous présentons dans la Figure 5.1 le spectre Raman d’une
couche d’a-SiC d’épaisseur 40 nm déposée sur Si. Le large pic 2 1456 cm™! est une signature
claire de Si,C; x amorphe avec x = 0.5 [67].
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Figure 5.1 : Spectre Raman pour un substrat de silicium nu et une couche de carbure de silicium amorphe
d’épaisseur 40 nm déposée sur un substrat de silicium. Selon la référence [67], le rapport de steechiométrie dans la
couche déposée est de 1:1.

Nous avons utilisé une technique photothermique avec une source dans I’infrarouge moyen pour
¢valuer la contribution des modes de surface a la diffusivit¢ thermique dans le plan des
¢chantillons étudiés. Les détails sur la technique de caractérisation utilisée dans cette étude sont
présentés dans le Chapitre 4 . Nous présentons dans la Figure 5.2 un diagramme schématique
décrivant les caractéristiques fondamentales de la technique concernant I'excitation et lancement
des modes PhPS a la surface de I'échantillon mesuré. Nous illustrons également la détection des
ondes thermiques générées dans l'air en utilisant la déflexion du faisceau sonde due a de
mécanismes de réfraction multiples dans I'air connus sous le nom d'effet mirage.
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Un modulateur acousto-optique module un faisceau laser CO; a polarisation p de 10.6 um de
longueur d'onde focalisé sur la surface de 1'échantillon. Dans des structures de corrélation
courtes, telles que les matériaux amorphes, l'exigence de conservation de la quantité¢ de
mouvement totale pour l'interaction entre les rayonnements MIR et les modes de vibration
polaire n’a pas lieu [[68]-[70]]. Par conséquent, les modes de vibration dont les fréquences
correspondent a celles des rayonnements MIR incidents peuvent absorber une fraction notable du
faisceau chauffant, quels que soient leurs vecteurs d'onde. Ainsi, 1’absence de l'exigence de
conservation du moment augmente la probabilité d'absorption optique et permet un échauffement
important dans la couche d’a-SiC, et donc une excitation thermique des modes PhPS, ainsi que
des modes Zenneck et des modes guidés qui sont des modes ¢€lectromagnétiques de surface
existant loin de la résonance photonique dans la spectre électromagnétique [71]. Nous
démontrerons plus tard l'absorption optique de la lumicre par ’a-SiC par les résultats
expérimentaux. Alors, toutes ces ondes ¢lectromagnétiques de surface excitées thermiquement
peuvent contribuer au transport thermique dans le plan de I’échantillon mesuré. L'absorption
optique de la lumiére MIR conduit également a une déformation verticale de la surface (a cause
de la dilatation thermique). Cette déformation est périodique dans la région chauffée [72]. Un tel
défaut localisé induit a la surface s'est révélé efficace pour diffuser et lancer les modes de surface
dans toutes les directions sur la surface de 1'échantillon mesuré [73]. Outre l'excitation et le
lancement des modes de surface, le faisceau chauffant MIR modulé sert a générer des ondes
thermiques rapidement amorties dans et au-dessus de 1'échantillon mesuré. Ces ondes thermiques
donnent lieu a des gradients périodiques de température et d'indice de réfraction dans Il'air
capables en raison de l'effet mirage de dévier périodiquement un faisceau sonde (laser He-Ne),
passant tres pres de la surface, a la fréquence de la modulation du faisceau chauffant. Dans le
dispositif expérimental utilisé, le faisceau sonde est incident avec un angle de 1° par rapport a la
surface et se focalise sur la surface de 1'échantillon bien avant le point de chauffage. Ainsi, la
déviation angulaire du faisceau sonde due a l'effet mirage a lieu apres la réflexion du faisceau
sonde sur la surface de I'échantillon. Comme le faisceau chauffant, le faisceau sonde et
'échantillon sont tous dans le méme plan, le déplacement de la surface peut contribuer
uniquement a la composante longitudinale (le long de l'axe z) de la déviation angulaire du
faisceau sonde. Alors, pour éviter la contribution du déplacement de la surface, nous omettons la
déviation angulaire longitudinale et n'enregistrons que la composante transversale (le long de
l'axe x) de la déviation angulaire du faisceau sonde en utilisant un photodétecteur a quatre
quadrants. Cette procédure expérimentale a démontré son efficacité en supprimant l'effet de la
dilatation thermique sur le signal enregistré [72]. Comme nous le montrons dans l'encart de la
Figure 5.2, pour mesurer la diffusivité thermique, nous déplacons le faisceau chauffant & travers
la surface de 1'échantillon perpendiculairement au faisceau sonde et enregistrons la déviation
angulaire du faisceau sonde en fonction de la distance entre le faisceau de chauffage et celui de
la sonde. Nous répétons les mesures pour différentes fréquences de modulation du faisceau pour
augmenter la précision de l'analyse des données. Ensuite, nous ajustons les résultats
expérimentaux a une théorie anisotrope pour l'effet mirage (voir les détails du modele dans
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le Chapitre 4 ) en considérant un modele a couche unique. On note ici que l'onde thermique
générée dans l'air s'éteint rapidement a zéro [23]. Par conséquent, sa longueur d'onde
caractéristique est presque égale a la longueur de diffusion thermique, qui est donnée par :

Len =\ asx/nf, (.1

ou a; , est la diffusivité thermique dans le plan de 1'échantillon mesuré, et f est la fréquence de
modulation du faisceau chauffant. Puisque nous modulons le faisceau chauffant a des fréquences
de l'ordre d’un kHz, et que la valeur @, est généralement d'environ 1 cm?/s, nous estimons que
la longueur d'onde de I'onde thermique générée est d'environ 150 um. Cette valeur est d'un ordre
de grandeur supérieur a 1'épaisseur des couches d’a-SiC déposés. Par conséquent, les ondes
thermiques générées ne sont pas sensibles a I’interface entre la couche d’a-SiC et le substrat de
Si. Un modele a couche unique ignorant la diffusion des ondes thermiques aux interfaces est
approprié pour décrire les données mesurées.
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Figure 5.2 : Vue latérale et de dessus du dispositif expérimental illustrant la diffusion des ondes électromagnétiques
de surface lors d’une déformation thermoélastique de la surface de 1'échantillon, la génération d'ondes thermiques
dans l'air et dans I'échantillon, et la détection des ondes thermiques générées en utilisant l'effet mirage. k,, est le
vecteur d'onde des modes de surface diffusés.
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5.3 Résultats

Pour identifier les modes électromagnétiques de surface qui contribuent efficacement au
transport de chaleur dans une couche mince de a-SiC, nous avons déduit le libre parcours moyen
des modes PhPS d'une couche a-SiC d'épaisseur nanométrique déposé sur un substrat de Si en
résolvant la relation de dispersion de PhPS

p1€1(w)(p2€3 + p3€32)

(5.2)
P12€2€3 + Pap3€1% (W)

tanh 2p,d = —

en considérant un nombre d'onde réel w et un vecteur d'onde complexe q = q' + iq"’ [46]. Dans
I'équation (5.2), d et €; (w) sont I'épaisseur et la fonction dié¢lectrique complexe de couche a-SiC,
respectivement, €, est la constante di¢lectrique du Si, et €5 est la constante diélectrique de l'air.
Les paramétres p; ont la dimension d'un vecteur d'onde et sont donnés par

pi* = q* — wP€oloE, (5.3)

ou w est le nombre d'onde. Nous avons déduit la fonction diélectrique complexe du a-SiC a
partir du spectre de réflectivité infrarouge d'un film de a-SiC de 600 nm d'épaisseur déposé sur
du Si. Nous présentons les parties réelles et imaginaires de la fonction diélectrique complexe du
a-SiC dans la Figure 5.3. Dans l'encart de la Figure 5.3, nous montrons le spectre de réflectivité
infrarouge a partir duquel la fonction diélectrique complexe du a-SiC est dérivée. Les lecteurs
trouveront une description détaillée de la technique numérique utilisée pour extraire la fonction
di¢lectrique complexe de la mesure de la réflectivité dans les références [[74],[75]].
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Figure 5.3 : Les parties réelles et imaginaires de la fonction diélectrique complexe du carbure de silicium amorphe
dans le domaine spectral de l'infrarouge moyen. L’encart de la figure montre le spectre de réflectivité d'une couche
de carbure de silicium amorphe de 600 nm d'épaisseur déposé sur du silicium dont la fonction diélectrique complexe
est dérivée.
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Dans la Figure 5.4, nous présentons la fonction q'(w), qui détermine la dispersion des modes
PhPS, et l'inverse de la fonction q” (w), qui donne le libre parcours moyen des modes PhPS. A
titre de comparaison, nous présentons €galement dans la Figure 5.4 la dispersion et le libre
parcours moyen des modes PhPS du SiC cristallin. Le libre parcours moyen des modes PhPS du
SiC cristallin est généralement plus large que celui du a-SiC. Cependant, les modes PhPS du SiC
cristallin n'existent que dans la bande interdite (c'est-a-dire dans le domaine spectral entre la
fréquence transversale optique du phonon et la fréquence longitudinale du phonon au centre de la
zone de Brillouin), alors que la région d'existence des modes PhPS du a-SiC s'étend deq =0 a
q — oo [46]. Comme le montre la figure 4, tous les modes PhPS de a-SiC dont la fréquence est

1

supérieure a 1000 cm™" peuvent contribuer efficacement au transport de chaleur car ils sont

caractérisés par un libre parcours moyen de I'ordre de quelques dizaines de micrometres.
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Figure 5.4 : Relation de dispersion et libre parcours moyen des modes PhPS d'une couche de carbure de silicium
amorphe d'une épaisseur nanométrique déposé sur un substrat de silicium. La dispersion et le libre parcours moyen
des modes PhPS du SiC cristallin sont également tracés pour la comparaison.

Pour évaluer la contribution des modes ¢€lectromagnétiques de surface du a-SiC au transfert de
chaleur, nous avons effectué¢ des mesures de déflexion du faisceau photothermique MIR sur les
échantillons étudiés en utilisant le dispositif expérimental décrit dans la section 5.2. Dans les
Figures 5.5, 5.6, 5.7 et 5.8, nous présentons les amplitudes et les phases des signaux transverses
obtenus a partir d'un substrat de Si nu, 40 nm a-SiC sur Si, 16 nm a-SiC sur Si et 3 nm a-SiC sur
Si en fonction de la distance entre le faisceau de chauffage et le faisceau sonde. On remarque que
les amplitudes des signaux des échantillons avec des couches d’a-SiC sont supérieures a celles
du substrat de Si nu. Ces observations indiquent qu'une quantité¢ notable de lumiére infrarouge
est absorbée et convertie en chaleur dans les couche d’a-SiC. Ainsi, les modes de surface sont
excités thermiquement dans les couches d’a-SiC.
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Figure 5.5 : Amplitude et phase du signal transversal d'un substrat de silicium nu par rapport a la distance entre le
faisceau de chauffage et le faisceau sonde pour quatre fréquences de modulation différentes. Les données
expérimentales sont représentées par des symboles. L'ajustement des données expérimentales a une théorie
anisotrope pour 1'effet mirage est montré en utilisant des lignes continues.
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Figure 5.6 : Amplitude et phase du signal transversal d'une couche de carbure de silicium amorphe d’épaisseur 40
nm déposée sur un substrat de silicium par rapport a la distance entre le faisceau de chauffage et le faisceau sonde
pour quatre fréquences de modulation différentes. Les données expérimentales sont représentées par des symboles.
L'ajustement des données expérimentales & une théorie anisotrope pour l'effet mirage est montré en utilisant des
lignes continues.

96



S 160} @ 500 Hz 16 nm a-SiC/Si
E | O 700Hz

E

5 120f |
2 —— Ajuste-

s

= 80f _
=]

8

=z

S 40t ]
=i

E

=

e 0

< 3.0 — : . : . . .

Phase du signal transversal (rad)

-600 -400 -200 O 200 400 600

Distance entre le faisceau de chauffage et le faisceau sonde (um)

Figure 5.7 : Amplitude et phase du signal transversal d'une couche de carbure de silicium amorphe d’épaisseur 16
nm déposée sur un substrat de silicium par rapport a la distance entre le faisceau de chauffage et le faisceau sonde
pour quatre fréquences de modulation différentes. Les données expérimentales sont représentées par des symboles.
L'ajustement des données expérimentales a une théorie anisotrope pour l'effet mirage est montré en utilisant des
lignes continues.
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Figure 5.8 : Amplitude et phase du signal transversal d'une couche de carbure de silicium amorphe d’épaisseur 3 nm
déposée sur un substrat de silicium par rapport a la distance entre le faisceau de chauffage et le faisceau sonde pour
quatre fréquences de modulation différentes. Les données expérimentales sont représentées par des symboles.
L'ajustement des données expérimentales a une théorie anisotrope pour l'effet mirage est montré en utilisant des
lignes continues.

On peut déduire la diffusivité thermique dans le plan de I'échantillon mesuré a partir de la pente
de la phase du signal. Lorsque nous allumons le faisceau de chauffage, nous déposons de la
chaleur dans la région irradiée par la fréquence de modulation du faisceau de chauffage. Ensuite,
la chaleur se diffuse hors du centre et le pic de signal se produit plus tard (une phase de signal
plus négative) a mesure que la distance entre le faisceau de chauffage et le faisceau sonde
augmente. Il doit donc y avoir une relation directe entre la pente de la phase du signal, le taux de
transport de chaleur dans le plan de I'échantillon (c'est-a-dire la diffusivité thermique dans le
plan), et la fréquence de modulation du faisceau de chauffage. Pour des matériaux optiquement
minces, comme le Si pour une excitation optique de longueur d’onde de 10.6 um, les expériences
ont démontré qu'au-dela de la taille du faisceau de chauffage, la pente de la phase du signal est
d'environ 0.925(rad) /Ly [76], ou la longueur de diffusion thermique dans le plan L, est liée a
la diffusivité thermique dans le plan ag, et a la fréquence de modulation du faisceau de
chauffage f selon 1'équation (5.1). Cette technique bien établie pour l'analyse du signal de
déviation du faisceau photothermique nous a permis de déduire les longueurs de diffusion
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thermique dans le plan des échantillons étudiés aux quatre fréquences de modulation mesurées a
partir des pentes des phases des signaux obtenus par des mesures directes. Ensuite, comme nous
le montrons a la Figure 5.9(a), nous avons tracé les carrés des longueurs de diffusion thermique
obtenues en fonction de 1/mf pour chaque échantillon et ajusté les points de données aux lignes
droites passant par l'origine. Selon I'équation (5.1), les pentes de ces lignes droites fournissent les
diffusivités thermiques dans le plan des échantillons mesurés. Nous avons obtenu la méme valeur
de diffusivité thermique dans le plan pour le substrat de Si nu et la couche a-SiC de 40 nm
d'épaisseur sur le Si. Comme on peut le remarquer dans la Figure 5.9(a), la valeur de diffusivité
thermique obtenue pour ces deux échantillons est en bon accord avec les valeurs de diffusivité
thermique du Si dans la littérature [77]. Cependant, la diffusivité thermique dans le plan de la
structure a-SiC/Si augmente nettement avec la diminution de I'épaisseur de la couche a-SiC. La
diffusivité thermique dans le plan de la couche a-SiC de 3 nm sur le Si est plus grande que la
diffusivit¢ thermique du Si par un facteur d'environ deux. Ces résultats démontrent une
importante diffusivité thermique par les ondes électromagnétiques de surface et soutiennent la
prédiction théorique selon laquelle la diminution de 1'épaisseur du diélectrique polaire favorise
l'interaction entre les ondes électromagnétiques de surface se propageant de part et d'autre de
celui-ci, ce qui améliore considérablement la diffusivité thermique dans le plan de I'échantillon.

Nous avons également déduit les longueurs de diffusion thermique dans le plan des échantillons
¢tudiés aux quatre fréquences de modulation mesurées en ajustant les amplitudes et les phases
des signaux transversaux enregistrés a un formalisme pour l'effet mirage qui tient compte du
transport thermique anisotrope dans le milieu mesuré (voir Chapitre 4 ). Comme expliqué
précédemment et dans la référence [72], lorsque nous focalisons le faisceau sonde incident a un
angle rasant (~ 1° par rapport a la surface de I'échantillon) sur la surface de I’échantillon, 1'effet
mirage régit la composante transversale de la déviation angulaire de la sonde, et nous pouvons
exprimer la déviation angulaire transversale comme :

—11dn o 2p2 *
trans =?Eﬁe quZ/‘LJQ dk

; _p2p2
kgcos(kx)etkohe K Ri/4

(5.4)
(KS,st + ngg)

)

ou x est la distance entre le faisceau chauffant et le faisceau sonde, l'indice z indique les
propriétés définies dans la direction perpendiculaire a la surface, n est l'indice de réfraction de
l'air, R, est le rayon du point de chauffage sur la surface de I'échantillon, R, est le rayon du
faisceau sonde au-dessus de la région chauffée, h est la hauteur du faisceau sonde au-dessus de la
surface, K , est la conductivité thermique dans la direction perpendiculaire a la surface, Kk, est la
conductivité thermique de I'air. Le vecteur d'onde thermique dans 1'échantillon kg définit par :

Po )7
ks = (C[SZ —Lz—kz) . (55)

th,z
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Il fournit la dépendance de la déviation angulaire transversale sur la longueur de diffusion
thermique dans la direction perpendiculaire a la surface Ly, , et la longueur de diffusion
thermique dans le plan Ly, [72]. Le nombre d'onde thermique g, est 1i¢ a la longueur de diffusion
thermique dans la direction perpendiculaire a la surface selon :

1
qs = (1+10) <Lth ) (5.6)

Le vecteur d'onde thermique dans 'air est donné par

kg = (2 —k2) 2, (5.7)
ou,
1
/2
Q
g =(1+0) (—> | (5.8)
g 2a,

ou, Q est la fréquence de modulation angulaire et a, est la diffusivit¢ thermique de 1'air. Pour
réduire le nombre de paramétres ajustables, nous avons mesuré le rayon du faisceau de sonde R,
en utilisant la méthode du « knife-edge ». Nous avons estimé R; a partir du maximum de
I’amplitude du signal transversal, en utilisant le fait que pour des fréquences de modulation dans
'ordre du kHz la théorie de la déviation du faisceau photothermique prédit que ce maximum se
produit a r = 1.1 X R, [78]. De plus, pour tous les échantillons étudiés, nous fixons la longueur
de diffusion thermique dans la direction perpendiculaire a la surface de I’échantillon Ly, , égale a
la longueur de diffusion thermique de Si a la fréquence mesurée, car les modes de surface ne
contribuent pas au transport de chaleur dans la direction perpendiculaire a la surface. Ainsi, les
seuls parametres ajustables étaient la hauteur du faisceau de sonde au-dessus de la surface h, et la
longueur de diffusion thermique dans le plan L;,. Nous illustrons la bonne qualité¢ des
ajustements par moindres carrés multiparamétriques des amplitudes et des phases des signaux
d'un substrat de Si nu et des échantillons supportant des modes de surface dans les Figures 5.5,
5.6, 5.7 et 5.8. Nous présentons dans la Figure 5.9(b) les carrés des longueurs de diffusion
obtenues en fonction de 1/7f. Nous avons ajusté les points de données de la Figure 5.9(b) a des
lignes droites passant par l'origine afin de déduire les diffusivités thermiques dans le plan des
échantillons mesurés. Nous avons obtenu des résultats en accord satisfaisant avec ceux obtenus a
partir de 'analyse des pentes des phases des signaux mesurés.
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Figure 5.9 : Les carrés de la longueur de diffusion thermique dans le plan dans les échantillons étudiés par rapport a
1/mf ou f est la fréquence de modulation du faisceau de chauffage. Chaque ensemble de points de données est
ajusté sur une ligne droite dont la pente est égale a la diffusivité thermique dans le plan de 1'échantillon
correspondant. (a) Points de données obtenus a partir de 'analyse des pentes des phases des signaux mesurés. (b)
Points de données obtenus en ajustant les amplitudes et les phases des signaux mesurés a un formalisme pour l'effet
mirage qui tient compte de I'anisotropie du transport thermique dans 1'échantillon mesuré.

Dans la Figure 5.10, nous montrons les résultats des diffusivités thermiques dans le plan des
échantillons mesurés obtenus en ajustons les données expérimentales a la théorie de I'effet
mirage et a I'analyse des pentes des phases des signaux. Bien que les résultats déduits des deux
différentes techniques d'analyse montrent un pourcentage de divergence de ~5%, elles
démontrent toutes les deux une amélioration importante de la diffusivité thermique dans le plan
de I’échantillon a mesure que I'épaisseur de la couche d’a-SiC déposé sur Si diminue. L'analyse
des mesures présentée ci-dessus montre que la diffusivité thermique dans le plan de I'échantillon
lorsqu’une couche d’a-SiC de 3 nm est déposée sur le substrat d’Si est presque le double de la
diffusivité thermique dans le plan d'un substrat de Si nu. Comme le flux thermique total dans le
plan dans cet échantillon est la somme du flux thermique dii aux ondes électromagnétiques de

surface du film a-SiC et du flux thermique dii aux phonons dans le substrat de Si

A ]
tisemw
AQ

, IOUS pouvons Ecrire :
At Iphonon
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AQ _AQ

At SEMW At Phonon.

(5.9)

D'autre part, le flux thermique dans le plan est directement proportionnel a la diffusivité
thermique dans le plan multiplié par 1'épaisseur du matériau. Comme le substrat de Si est
plusieurs ordres de grandeur plus épais que la couche a-SiC, 1'équation (5.9) indique que la
diffusivité thermique par les ondes électromagnétiques de surface dans la couche a-SiC de 3 nm
d'épaisseur est supérieure de plusieurs ordres de grandeur a la diffusivité¢ thermique par les
phonons dans le Si. Ce résultat établit une analogie entre la transmission des ondes
¢lectromagnétiques de surface par effet tunnel entre les di¢lectriques polaires qui a démontré une
augmentation des ordres de grandeur du rayonnement thermique dans la limite du champ proche
et l'interaction entre les ondes électromagnétiques de surface se propageant de chaque coté d'un
diélectrique polaire qui conduit a une augmentation des ordres de grandeur de la conduction
thermique.

2 -0 L) ' L)
B Résultats a partir de l'ajustement de 1'amplitude et de la phase du signal
i ®  Résultats a partir du pente de la phase du signal )
1.8 | - — = = Diffusivité thermique de Si nu a partir de l'ajustement de I'amplitude et de la phase du signal
————— Diffusivité thermique de Si nu a partir du pente de la phase du signal
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Figure 5.10 : Diffusivité thermique dans le plan de I’échantillon en fonction de I'épaisseur de la couche de a-SiC
obtenue a partir de I’ajustement des données expérimentales a une théorie anisotrope pour 1'effet mirage et a partir
des pentes des phases des signaux mesurés. Les incertitudes sont déterminées par la diffusion des points de données.
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5.4 Conclusion

Nous avons utilisé une technique photothermique avec une source de chauffage modulée dans
I’infrarouge moyen pour exciter et lancer des modes de surface électromagnétiques sur les
surfaces d'une couche mince de carbure de silicium amorphe insérée entre un substrat de Si et
l'air et générer des gradients périodiques de température et d'indice de réfraction au-dessus de la
surface de 1'échantillon. Ces gradients sont capables de dévier périodiquement un faisceau de
sonde laser He-Ne, passant trés prés de la surface, a la fréquence de la modulation du faisceau
chauffant. Ensuite, nous avons ajusté les déflexions du faisceau sonde mesurées a un modele
analytique de l'effet mirage qui prend en compte I'anisotropie thermique de 1'échantillon mesuré
pour déduire la contribution des ondes électromagnétiques de surface excitées a la diffusivité
thermique dans le plan de 1'échantillon. Nous avons analysé les données expérimentales obtenues
a partir d'échantillons avec des couches de carbure de silicium amorphe de différentes épaisseurs
en utilisant deux approches différentes. Nous avons constaté que la diffusivité thermique dans le
plan de I’échantillon par les modes de surface électromagnétiques devient importante pour des
couches ultra-minces de carbure de silicium amorphe, et augmente rapidement avec la
diminution de 1'épaisseur de la couche polaire diélectrique. Nous avons attribué ces résultats au
fait que la réduction de 1'épaisseur du film de carbure de silicium amorphe favorise l'interaction
entre les ondes électromagnétiques de surface se propageant de chaque c6té de la couche, ce qui
augmente considérablement la diffusivité thermique dans le plan de 1'échantillon mesuré. Nous
avons ¢galement démontré 1'analogie entre 1'amélioration important du rayonnement thermique
dans la limite du champ proche résultant de la transmission des ondes électromagnétiques de
surface par effet tunnel entre les diélectriques polaires et l'amélioration important de la
conduction thermique résultant d'une interaction entre les ondes ¢lectromagnétiques de surface se
propageant de chaque c6té d'un diélectrique polaire.
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Chapitre 6 : Effet des contraintes sur le transport d’énergie par un
gaz d'électrons bidimensionnel a l'interface entre une couche
piézoélectrique d’AIN et une couche de GaN

6.1 Introduction

Le controle précis et rapide des propriétés physiques du gaz d'électrons bidimensionnel (2DEG)
a prouvé qu'il est essentiel dans les technologies avancées. Le contrdle de la densité de charge du
2DEG dans le transistor a effet de champ a structure métal-oxyde-semiconducteur (MOSFET),
qui a joué un role essentiel dans le développement de 1'¢lectronique moderne, est peut-étre la
meilleure preuve de cela [[79],[80]].

Le transistor a effet de champ a haute mobilit¢ (HMFET) est un autre exemple du réle crucial du
2DEG avec une densité de porteurs controlable dans les technologies avancées. En raison de la
grande discontinuité de la bande interdite et des charges induite par polarisation, les électrons
libres dans un semi-conducteur polaire déposé sur une couche de bande interdite plus étroite
peuvent se déplacer vers l'interface pour former un 2DEG confiné dans le puits quantique
rectangulaire formé a [I'hétérojonction entre les deux matériaux semi-conducteurs. Le
confinement efficace du 2DEG a I’interface et la possibilité du controle précis de la densité des
porteurs dans le 2DEG confiné grace a un choix minutieux des matériaux et des compositions
d'alliages rend le HMFET trés convenable pour des nouvelles technologies telles que le
rayonnement électromagnétique infrarouge lointain accordable [[81],[82]].

En outre, le controle des propriétés thermiques du 2DEG confiné dans un transistor a effet de
champ peut convenir au développement d'une solution technologique pratique pour contrdler le
flux de courant thermique [83]. Il permettrait d'atteindre les analogues thermiques des
composants €lectroniques sans faire face a I'implémentation difficile de 'approche consistant a
exploiter la dépendance du rayonnement de champ proche sur des nombreux parametres pour
atteindre le contrdle souhaité du flux de courant thermique [[50],[84]-[88]].

La compréhension détaillée des conductivités électriques et thermiques du 2DEG et la mise en
place de méthodes permettant de contrdler efficacement ces propriétés de transport sont
essentielles pour la poursuite du développement des technologies innovantes. Malgré des études
théoriques [[89]-[96]] et expérimentales [[97]-[99]] approfondies sur de nombreuses propriétés
physiques du 2DEG et la recherche fondamentale sur les propriétés de transport du 2DEG
[[100]-[105]], il existe encore des lacunes dans la compréhension de la maniere de controler les
propriétés de transport du 2DEG sur une large gamme de températures. Inspirés par des mesures
précédentes qui ont démontré qu'une contrainte appliquée a la couche d'AlGaN entraine une
augmentation significative de la densit¢ de charge confinée a I'hétérointerface AlGaN/GaN
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[106], nous avons mené une ¢étude systématique sur l'effet de la contrainte sur les conductivités
¢lectrique et thermique du 2DEG confiné dans le puits quantique AIN/GaN. Nous avons réalisé
une telle étude en mesurant les conductivités €lectrique et thermique du 2DEG confiné dans le
puits quantique formé a 1'hétérojonction entre des couches minces de nitrure d'aluminium (AIN)
et de nitrure de gallium (GaN) stressé par une couche de AlyGa; N pour différentes
compositions d'alliage. Nous avons montré que dans la plage de température de 10K a 360K et
pour des champs de contrainte faibles, les conductivités électrique et thermique du 2DEG
confiné augmentent exponentiellement avec 1'augmentation de la contrainte sur la couche d'AIN.
Nous devons souligner ici la contrainte piézoélectrique observée expérimentalement dans les
transistors a effet de champ avec des hétérostructures A1GaN/GaN sous polarisation [107]. Ces
expériences impliquent qu'en exploitant la piézoélectricité beaucoup plus élevée de I'AIN, il est
possible d'imiter I'effet de la contrainte induite par la différence de maille observé dans nos
mesures par une contrainte piézoélectrique résultant d'un faible champ électrique appliqué a la
couche d'AIN. Les résultats présentés dans ce chapitre fournissent donc une méthode pratique
pour contrdler efficacement les propriétés de transport du 2DEG pour le développement de
technologies innovantes.

6.2 Formalismes pour les conductivités électriques et thermiques des systemes
de gaz d'électrons bidimensionnels

Comme la bande interdite d’AIN est de 6 eV et celle du GaN est de 3.4 eV, nous considérons que
des ¢lectrons libres peuvent s’accumuler a l'interface AIN/GaN pour former un gaz d’électrons
bidimensionnel d'épaisseur d qui est plus mince que la longueur d'onde de Broglie donnée par
Ap = h/\/3mikgT, ou h et kg sont les constantes de Planck et de Boltzmann, respectivement,
m; est la masse effective des électrons dans la couche interfaciale et T est la température
absolue. En conséquence, dans la plage de températures mesurées, le systeme des électrons a
l'interface AIN/GaN satisfait l'exigence d’un gaz d’électrons bidimensionnel dont la densité
d'états est indépendante de I'énergie des électrons [108].

En supposant que l'interface se trouve le long de la direction x dans un systeme de coordonnées
cartésiennes, nous pouvons exprimer la densit¢ de courant de 2DEG confiné a l'interface
comme :

Jo = =e [ v o 6.1)

ou v, est I’amplitude de la composante suivant x de la vitesse moyenne des électrons, f est une
fonction de distribution d'électrons hors équilibre, et D;(¢) = m;/mh?d est la densité d'états
bidimensionnelle (en unités d'énergie par volume ¢ ), dans laquelle m; est la masse effective des
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¢lectrons 2D a I’interface. Nous pouvons également exprimer le flux de chaleur du 2DEG en
termes de D; (&) comme :

o= " ve(e - En) fDi(e)de, 6.2)
0

ou Er est le niveau de Fermi du 2DEG. Selon I'équation de transport de Boltzmann généralisée
[voir la référence [13] p.178] la fonction de distribution d'électrons hors équilibre f en présence

d'un champ électrique E et d’un gradient de température aT/ dx dans la direction x prend la

forme suivante :

” Jo+ vx (eE% - %Z_Z;) [1 — B(v,)exp (— i;:)], pour v, < 0 )
avec,
o) = ﬁ' (6.4)

Dans I'équation de transport de Boltzmann ci-dessus, f; est la fonction de distribution de Fermi-
Dirac a l'équilibre, v, est la valeur de la composante suivant z de la vitesse moyenne des
électrons, et T est un temps de relaxation total décrivant les divers processus de diffusion
d'électrons. La fonction @(v,) est introduite pour tenir compte de la diffusion partielle aux bords.
Dans cette équation, p est le facteur de spécularité qui représente la probabilité que la diffusion
soit €lastique et spéculaire [voir la référence [13], p.178].

Dans 1'équation de Boltzmann, la fonction de distribution peut étre décrite en raison de
I’application d’un champ électrique externe et d’un gradient de température appliqué a travers le
matériau.

En considérant (’)T/ 9y comme nul dans 1'équation (6.3) et en utilisant le résultat de 1'équation

(6.1) avec l'intégration sur (&, 8, @) en coordonnées sphériques, nous pouvons ¢liminer les effets
thermiques et par suite exprimer la densité de courant électrique le long de l'interface comme :

oo 9 21 /2 1—
Jo = —e?E T(S)ﬁDi(S)dS do vz (1 — TP -2/m|singde
—-d/tv
de 1-— pe [TV,
0 - (i B 0 (6.5)
+J vy [1 ~ e/, _z/w e_(d_z)/T”Z] sinede}.
/2 —pe z
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Pour obtenir une expression pour la conductivité €lectrique effective pour le 2DEG a I’interface,
nous prenons v, = vcos@sinb, v, = vcosO (dans lequel v = /2¢/m;) et on moyenne sur d. La
conductivité électrique (o = J,/E), prend alors la forme suivante :

ezm;'k 2 /2 1- p —-z/A(EF)cosB | «i.,3
g = PYET) T(Er)v(ER) .[; fo [1 1 e —d/AEr) o5t e ]sm 6do

. L (6.6)
+ f [1 — p e ~(d=2)/A(EF) COS@] sin30d0} dz
/2 1- pe

—d/A(Ef)cos6

ou nous avons utilisé les relations df,/de = —8(e — Ep) et (t) = t(EF) pour le gaz d'électrons
dégénérés, qui sont justifiées pour kgzT <« Er [109]. Comme nous le montrerons ci-dessous, cette
condition est satisfaite dans la plage de températures mesurée. Nous avons également invoqué
dans I'équation (6.6) le libre parcours moyen des électrons dépendant en température A(Ep) =

T(Er)v(Ep) avec v(Ep) =./2Ep/m;]. Aprés quelques manipulations mathématiques, nous
pouvons réécrire I'équation (6.6) sous la forme :

2
g = h2d2 A(EF)U(EF) [
6.7)
/2 1— p (
e~/ AE 0 in3
— 2A(Ep) fo T pe-aGneoss (1~ /AEr) €058y cos Bsin®0d0

En considérant E dans 1'équation (6.3) égale a zéro, en utilisant le résultat de 1'équation (6.2),

puis en utilisant la relation Q = (1/d) fod Qdz = —k dT/dx, ou Q est le moyen du flux de

chaleur sur I'épaisseur de l'interface d, et k est la conductivité thermique du 2DEG, nous
trouvons :

K=—=

o (e~ Ep)? , /> o] s
jo T T D; (E)dEJ j [1 —me Z/t ]sm 6do

(6.8)
j [1 _d/w "(d‘Z)/“’Z] sin39d9} dz.
/2 1- pe z

Dans 1'équation (6.8), nous avons utilisé la relation df, /0T = — df,/0e ((¢ — Er)/T) . De plus,
nous pouvons utiliser les propriétés de la fonction de Fermi-Dirac pour trouver

afo) n?(kpT)?
=) e~ —2 2

Ep 7 G(Ep) (6.9)

[RZCIETARE
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pour toute fonction arbitraire G (¢) (voir la référence [13], p.460). D'ol, nous pouvons exprimer
la conductivité thermique du 2DEG comme :

w2k m; A(Ep)v(E) -4

d

22

3h2d jE o 610
— Z)I(EF)fO = pe-TiGEnosd (1 — e~/ AEF) cos 6y o5 Gsin30do

Nous pouvons maintenant évaluer les conductivités électriques et thermiques du 2DEG confiné a
l'interface entre AIN et GaN (exprimées respectivement dans les équations (6.7) et (6.10)) en
fonction de la température en mesurant la dépendance de tous les ingrédients dans ces
formalismes a la température. Dans ce qui suit, nous fournissons des détails sur les procédures
expérimentales et les résultats des mesures du niveau de Fermi, de I'énergie de Fermi, de la
masse effective des électrons et du libre parcours moyen des électrons en fonction de la
température dans le 2DEG confiné a l'interface entre AIN et GaN. Tout cela est nécessaire pour
I'évaluation des conductivités électriques et thermiques du 2DEG. Nous présentons également
des mesures de 1'effet de la contrainte dans la couche d'AIN sur ces grandeurs physiques et, par
conséquent, sur les propriétés électriques et thermiques du 2DEG.

6.3 Description des expériences

Dans cette section, nous présentons les expériences utilisées pour la croissance des puits
quantiques AIN/GaN étudiés. Nous présentons également les techniques de mesure utilisées pour
la caractérisation du 2DEG dans les échantillons étudiés et 1'évaluation des propriétés de
transport du 2DEG en fonction de la température et de la contrainte.

6.3.1 Croissance des échantillons étudiés

Nous avons développé des puits quantiques AIN/GaN stressé par des couches d'AlyGa; N (voir
Figure 6.1) en utilisant un systeme d'épitaxie par faisceau moléculaire (MBE) qui contient une
pompe turbomoléculaire Riber 32, et qui utilise des cellules a effusion pour les éléments du
groupe III. Nous avons utilisé 'ammoniac comme source d'azote et effectué la croissance des
puits quantiques étudiés sur des substrats de saphir orientés dans le plan ¢ en utilisant la
procédure suivante. Apres avoir chargé le substrat de saphir dans la chambre de croissance, nous
nitrurons la surface avec de 1'ammoniac a 950 °C pendant 10 min, puis nous développons une
couche de GaN de 30 nm d'épaisseur a une température de 450 °C. Dans une deuxi¢me étape,
nous développons une couche d'AIN de 100 nm d'épaisseur sur la couche de GaN a 900 °C pour
former le puits quantique AIN/GaN. Nous avons produit plusieurs puits quantiques AIN/GaN
avec les mémes conditions de croissance. Nous avons déposé aussi des couches d'alliages
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AlyGa; 4N dopés en silicium de 500 nm d'épaisseur de différentes compositions molaires sur le
couche d’AIN a des températures comprises entre 820 °C et 900 °C pour étudier 1'effet de la
contrainte dans I’ AIN sur les caractéristiques du 2DEG confiné. Nous avons vérifié la fraction
molaire d’Al dans la couche d'Al;Ga; (N et la contrainte dans la couche d'AIN en utilisant des
mesures de diffraction de rayon X.

Couche d'induction de la contrainte

Figure 6.1 : Description schématique des échantillons étudiés.

6.3.2 Techniques utilisées pour mesurer des propriétés électriques et thermiques du 2DEG

Nous avons mesuré les propriétés électriques des échantillons étudiés en utilisant des dispositifs
de Van der Pauw et le modéle de ligne de transmission (TLM). Nous avons utilisé une technique
a effet Hall a température variable (dans la géométrie de Van der Pauw) pour mesurer la densité
et la mobilité électronique dans les échantillons élaborés. Nous avons effectué des mesures dans
la plage de températures de 10 K a 360 K a 'aide d'un cryostat a température variable et d'un
assemblage d'électroaimants de 1.25 Tesla. Pendant les mesures par effet Hall, nous avons
maintenu le courant a travers 1'échantillon suffisamment bas pour étre en conditions ohmiques.
En plus de la géométrie de Van der Pauw, nous avons établi des plateformes de mesure de TLM
par photolithographie. Nous avons défini une structure mésa en utilisant une gravure ionique
basée sur Ar/Cl,. Nous avons gravé la structure assez profondément pour isoler les régions TLM.
Apres la gravure de mésa, nous avons recuit la couche supérieure a 750 °C pendant 30 secondes
en N, ambiante, puis €tabli les contacts ohmiques en évaporant des électrodes Ti(30 nm)/Al(180
nm)/Ni(40 nm)/Au(150 nm) sur celle-ci. Nous avons vérifié la stabilit¢é du contact ohmique
avant les mesures en vérifiant les caractéristiques de la courbe I-V. Les valeurs de la résistivité
¢lectrique obtenues a partir des mesures a effet Hall étaient cohérentes avec celles obtenues a
partir des mesures TLM. Nous avons utilisé le modele de 1’effet Hall pour deux couches pour
séparer la contribution des électrons libres dans les matériaux massifs de celle du 2DEG a
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l'interface entre AIN et GaN. Nous pouvons trouver des détails sur le modele utilisé dans les
références [110] et [111].

Nous avons obtenu la masse effective des ¢lectrons bidimensionnelle a I’interface, qui est un
ingrédient essentiel dans les formalismes des conductivités thermiques et €lectriques du 2DEG
dans les échantillons étudiés, grace a des mesures de chaleur spécifique a basse température.
Nous avons effectué des mesures calorimétriques en utilisant le systéme de mesure des
propriétés physiques (PPMS) développées par Quantum Design (détaillé en Chapitre 4 ) pour
mesurer la chaleur spécifique a basse température des échantillons étudiés [34]. Nous avons
dérivé la chaleur spécifique des échantillons mesurés en fonction de la température en analysant
la réponse thermique du calorimétre en utilisant la méthode de relaxation, qui est décrite en
détails dans le Chapitre 4 . Avant de monter les échantillons, nous apposons une petite quantité
de la colle thermique Apiezon N sur le porte-échantillon et enregistrons la réponse en
température des addenda (plateforme plus colle) dans un cycle de mesure (une période de
chauffage suivie d'une période de refroidissement). Ensuite, nous ajustons la réponse thermique
du calorimétre a 1'équation d’équilibre thermique (détaillé dans la sous-section 4.1.2)

dTpl (t)

P(t) =c dt

+ 10 (T (t) = To), (6.11)

en utilisant la méthode des moindres carrés linéaires pour obtenir la chaleur spécifique des
addenda c; et la conductance thermique des fils, k,,, reliant le porte-échantillon a un dissipateur
thermique maintenu a la température T,. Dans I'équation (6.11), P(t) est la puissance fournie
dans I'échantillon et T,;(t) est la température du porte-échantillon a l'instant t. Dans une
deuxiéme étape, nous pesons l'échantillon considéré, et le plagons sur la colle Apiezon N et
enregistrons la réponse thermique du calorimétre dans un cycle de mesure. Ensuite, nous
obtenons la chaleur spécifique de I'échantillon mesuré c, et la conductance thermique de la colle
Apiezon kg, en éliminant la température de 1'échantillon Ti(t) dans l'ensemble des équations
suivantes (détaillé dans la sous-section 4.1.2) :

O = ¢, dTth(t) + 1 (Tyr () = To) + K6 (T (6) = T5(0)) (6.12)
0= cs% + 16 (To() = Tu(®)) (6.13)

Ensuite, nous intégrons sur la période mesurée, et finalement nous ajustons I'équation résultante
pour T,;(t) a la réponse thermique du calorimétre. Nous pouvons trouver des détails sur la
méthode que nous avons adoptée pour analyser la réponse thermique du calorimétre et dériver la
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chaleur spécifique des échantillons mesurés en fonction de la température dans les références
[34] et [112].

Cependant, la méthode de mesure décrite ci-dessus fournie la superposition la contribution des
vibrations du réseau et des contributions électroniques a la chaleur spécifique. La contribution
¢lectronique est, a son tour, la somme de la contribution des €lectrons libres dans les couches et
la contribution des électrons libres a I’interface. Cependant, jusqu'a quelques dizaines de degrés
Kelvin, la chaleur spécifique du aux vibrations du réseau augmente en fonction du cube de la
température [45]. En revanche, a basses températures, ou le niveau de Fermi est égal a 1'énergie
de Fermi, le traitement quantique de I'énergie des électrons libres dans les volumes des couches
permet de dériver l'expression suivante pour la chaleur spécifique des électrons libres dans les

du
Cyelh = (d_T)

ou U est I'énergie interne des électrons libres dans les couches et D(gr) = 3n,,/2¢2 est la densité

couches

_ kgD (ep)

- T, (6.14)
» 3

d’état a I'énergie de Fermi 2, qui est donnée par

2/3

el = h (3&> . (6.15)

8my\ m

Dans I’équation (6.15), n; est la densité électronique dans les couches et m,; est la masse
effective pour les électrons libres dans les couches [109]. Pour les couches AIN et GaN, m;, est
¢gal a 0.4m, et 0.2m,, respectivement, ou m, est la masse d’un électrons au repos [[113],[114]].
Pour les couches AlyGa; 4N, nous évaluons my, en utilisant la régle de Vegard. En supposant que
I'épaisseur du 2DEG est donnée par d. Un traitement similaire de I'énergie du 2DEG a I’interface
en considérant une densité d’état bidimensionnel D;(¢) = m;/mh%d, permet d'exprimer la
chaleur spécifique du 2DEG comme
wmik}

Cooti = 55T (6.16)

Ainsi, la chaleur spécifique totale mesurée a basse température prend la forme
cy = BT3 +y,T +y,T, (6.17)
ou le premier terme sur le c6té droit de I'équation (6.17) est la contribution des vibrations du

réseau a la chaleur spécifique et les termes linéaires donnent la contribution électronique a la
chaleur spécifique. Le parametre y,, est le coefficient de la chaleur spécifique des électrons libres
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dans les couches (voir 1’équation (6.14)), et y; est le coefficient de la chaleur spécifique du
2DEG & linterface entre I’AIN et le GaN (voir I’équation (6.16)). Etant donné que la
contribution des vibrations du réseau est proportionnelle au cube de la température, elle peut
devenir, a des températures trés basses, comparable aux contributions électroniques, qui sont
directement proportionnelles a la température. Pour tirer les contributions électroniques a partir
des mesures de chaleur spécifiques, nous tragons ¢, /T en fonction de T? et trouvons y;, + y; en
extrapolant la courbe de c, /T linéairement jusqu'a T2 = 0, et en notant ou elle intercepte 1'axe
c,/T. Comme les grandeurs physiques apparaissant dans l'expression de y;, sont dérivables a
partir des mesures électriques, 1'extrapolation linéaire de la courbe ¢, /T jusqu'a T2 = 0 permet
de déterminer y;, et par conséquent, la masse effective du 2DEG a l’interface AIN/GaN dans
I'échantillon mesuré en termes de d. De plus, la contribution du 2DEG est plus forte que celle des
électrons libres dans les couches, ce qui permet de déterminer avec précision m; a partir de
l'extrapolation de la courbe c,/T. Il convient de noter ici que la chaleur spécifique élevée du
2DEG est associée a une puissance thermique élevée [109], comme cela a ét¢ mesuré dans
plusieurs systémes électroniques bidimensionnels [[103],[115]-[121]].

Comme nous le montrerons dans la section 6.4, les mesures électriques permettent d'obtenir le
temps de relaxation a énergie moyenne qui régit les différents processus de diffusion dans le
2DEG. Par conséquent, les méthodes de caractérisation décrites dans cette section fournissent
tous les ingrédients nécessaires pour dériver a la fois la conductivité électrique o et la
conductivité thermique k des €lectrons interfaciaux a partir des équations (6.7) et (6.10).

6.4 Résultats

6.4.1 Mesure de la contrainte dans les couches d'AIN en fonction de la fraction molaire d'Al
dans la couche d'alliage AlGaN

Nous montrons dans la Figure 6.2, les spectres de diffraction des rayons X d'un échantillon avec
un puits quantique AIN/GaN sans contrainte et des échantillons avec des puits quantiques
AIN/GaN stressés par le dépot des couches d'alliages AlyGa;«N de différentes compositions. Les
pics associés aux couches d'AlyGa;xN, qui se situent entre les pics d'AIN(0002) et de
GaN(0002), fournissent des informations sur la fraction molaire d’Al (x) dans la couche
d'AlyGa; xN dans chaque échantillon. Dans l'encart de la Figure 6.2, nous montrons les pics
associés aux couches d'AIN dans les échantillons. L'angle de Bragg de AIN subit un décalage
vers un 2Theta plus faible avec la diminution de la fraction molaire de Al dans la couche
d'AlyGa; «xN, indiquant une augmentation de la contrainte de tension dans la couche d'AIN a
mesure que la fraction molaire de Al diminue dans la couche d'alliage AlyGa; <N [122]. D'apres
la différenciation de 1'équation de diffraction de Bragg 2dsinf = mA, nous constatons que la
contrainte A8/8, dans la couche d'AIN est donnée par cos@.sinf,.A8/sin?6. Ici, § est
I'espacement entre les plans cristallins, 6 est 1'angle de Bragg correspondant a la couche d'AIN,
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m est un entier, A est la longueur d'onde du rayonnement X, et §, et 8, sont I'espacement entre
les plans cristallins et I'angle de Bragg pour une couche d'AIN sans contrainte. Ainsi, il est
possible d'évaluer la contrainte dans les couches d'AIN en fonction de la fraction molaire d'Al de
la couche d'alliage AlyGa; 4N a partir des mesures de diffraction des rayons X illustrées dans
I'encart de la Figure 6.2. Nous présentons dans le Tableau 6.1 les valeurs obtenues pour la
contrainte dans les couches d'AIN dans les échantillons étudiés. La contrainte et la température
sont les seules variables dans la présente ¢tude. On note ici qu'en raison de la grande
piézoélectricit¢ de AIN, il serait possible d’imiter la contrainte observée qui résulte d’une
différence de parametre de maille entre AlyGa; <N et AIN par une contrainte piézoé€lectrique
induite par un champ électrique appliqué. Nous notons également que 1'échantillon avec le puits
quantique AIN/GaN sans contrainte a été utile comme échantillon de référence pour évaluer la
contrainte dans les couches d'AIN. Cependant, sa courbe de chaleur spécifique ne présentait pas
la dépendance linéaire de la température requise pour I'évaluation des propriétés physiques du
2DEG confiné dans un puits quantique AIN/GaN sans contrainte. Dans ce qui suit, nous
présentons d'abord les résultats des mesures de la masse effective des ¢€lectrons, de I'énergie de
Fermi, du niveau de Fermi dépendant de la température, et du libre parcours moyen des électrons
dépendant de la température du 2DEG confiné dans les puits quantiques étudiés. Nous
présentons également la dépendance de ces quantités physiques par rapport a la contrainte
appliquée a la couche d'AIN. Ensuite, nous déduisons de ces mesures la dépendance des
propriétés de transport du 2DEG confiné par rapport a la température et a la contrainte
appliquées a la couche d'AIN.
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Figure 6.2 : Spectres de diffraction des rayons X des échantillons étudiés. La figure en encadré montre les pics de
diffraction des rayons X associés aux couches d'AIN stressées par le dépot des couches d'alliages Al,Ga; N de
différentes compositions.
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Contenu d’Al (x) Contrainte Densité Mobilité Y + Vi

dans la couche d’ dans la couche ¢lectronique a ¢lectronique a N
Al,Ga; N d’AIN I’interface (cm'3) I’interface (J.Kg".K7)
(cmz.V'l.s'l)

0 0.00301 6.37x10™ 103.4 0.056
0.1 0.00300 7.86x10" 65.3 0.053
0.25 0.00298 8.61x10' 45.4 0.023
0.5 0.00292 9.03x10" 25.7 0.063
0.8 0.00214 9.18x10" 13.1 0.023

Tableau 6.1 : La contrainte mesurée dans les couches d'AIN dans les échantillons étudiés et la dépendance des
propriétés du 2DEG a basse température sur la contrainte dans la couche d'AIN déduite par des mesures a effet Hall
et calorimétriques.

6.4.2 Mesures de la densité et de 1a mobilité électronique par I’effet Hall

Les mesures de Ieffet Hall fournissent la densité d'électrons libres ng(en unités de cm™) et la
mobilité u. Nous illustrons dans la Figure 6.3(a) la courbe de densité d'électrons libres (ny) en
fonction de la température pour les échantillons étudiés, mesurée a l'aide d'une technique a effet
Hall a température variable et normalisée a 1'épaisseur de la couche d'AlyGa; <N contenant les
¢lectrons libres. Nous illustrons la mobilit¢é mesurée des électrons libres dans les couches en
fonction de la température (uy) dans la Figure 6.3(b). Les formes des courbes de densité
¢lectronique et de mobilité représentées sur les Figure 6.3(a) et Figure 6.3(b) ressemblent aux
formes des courbes obtenues lorsque les électrons s’attachent sur les donneurs [111]. Cependant,
des recherches avancées antérieures sur des mesures de I’effet Hall dans des matériaux de
nitrure- III dopés-n élaborés sur des substrats de saphir ont démontré que ces formes de courbes
de densité électronique et de mobilité sont plutdt dues a une contribution dominante d'un 2DEG
dégénéré a I’interface a haute conduction [[110],[123]]. Dans un souci d'analyse quantitative, et
pour séparer la contribution des électrons libres dans les couches de la contribution de 2DEG
dégénérée a I’interface, nous avons utilis¢ le modéle de 1’effet Hall pour deux couches
[[110],[111]]. Nous montrons dans la Figure 6.3(¢c) et la Figure 6.3(d) la correction des mesures
qui donne la densité et la mobilit¢ des électrons libres dans les couches en fonction de la
température. Nous présentons dans le Tableau 6.1 la densité et la mobilit¢ des électrons a
I’interface & basse température pour des couches d'alliage AliGa; (N de différentes fractions
molaires d'Al (x). Comme on peut le voir sur les Figure 6.3(c) et Figure 6.3(d), aprés correction,
les courbes de densité d'électrons libres et de mobilité présentent des courbes typiques pour un
donneur unique.
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Figure 6.3 : Propriétés électriques mesurées et corrigées dans la plage de températures 10 — 360K. (a)

Concentration des électrons libres mesurée. (b) Mobilité des électrons libres mesurée. (c) Concentration des
électrons libres corrigée. (d) Mobilité des électrons libres corrigée. L'incertitude de mesure est indiquée par la taille
des symboles utilisés pour tracer les résultats.

6.4.3 Mesure des propriétés physiques du gaz d’électrons bidimensionnel

A partir de la connaissance de la densité et mobilité électronique a D’interface a basse
température, nous pouvons dériver des relations pertinentes pour la détermination des propriétés
physiques, puis les propriétés de transport du 2DEG a I’interface dans les échantillons étudiés, en
fonction de la contrainte dans la couche d'AIN. On peut exprimer la densité d'électrons
surfacique (nombre de particules par unité de surface) ny; en fonction de la densité d'états en
unités d'énergie par unité de surface comme

Noi = foofo(e)Dm(S)dS- (6.18)
0

En utilisant la propriété de la distribution de Fermi-Dirac f,(¢) a basse température nous
pouvons réécrire 1'équation (6.18) comme

€F
Ngi :f Dg;(e)de, (6.19)
0
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ou &k est I'énergie de Fermi du 2DEG a Dinterface. Ensuite, en utilisant Dy;(¢) = m]/mh? dans
I'équation (6.19), nous trouvons la relation suivante entre la masse effective et 'énergie de Fermi
du 2DEG mesuré

mh?
*
i

o (6.20)

& =

En utilisant I'équation (6.18), nous pouvons également déterminer le niveau de Fermi du 2DEG
Er en termes d'énergie de Fermi L. Nous trouvons

Ep = ksTln (ef}‘?/kBT - 1). (6.21)

En outre, comme I'a démontré dans la référence [111] (p.106), la mobilité mesurée du 2DEG est
liée au temps de relaxation en moyenne énergétique (7) selon

fooo T(E)E(afo/ag)dg m:‘

O ade e (6.22)

D'autre part, le temps de relaxation a énergic moyenne est donné par (t) = 7(Eg). Il est lié au
libre parcours moyen des électrons dans le 2DEG A(Ef) selon A(Ep) = 1(Ep)v(Eg), ou v(Eg) =

2Ep/m; pour kpT < Er. Comme nous le montrerons ci-dessous, la condition kzT < Ep est
satisfaite pour tous les échantillons étudiés et sur toute la plage de température mesurée. Les trois
équations (6.20), (6.21) et (6.22), fournissent des relations entre les grandeurs physiques (¢f, Er,
(t), m; et d ) nécessaires pour évaluer les propriétés de transport du 2DEG confiné sur les
interfaces dans les échantillons étudiés. Une autre relation entre ces quantités physiques peut étre
obtenue a partir des mesures de la chaleur spécifique a basse température c, (voir section 6.3).
Nous présentons dans la Figure 6.4 les courbes de chaleur spécifique des échantillons étudiés
dans la plage de température de 2,5 K a 300 K, et dans l'encart de la Figure 6.4, nous présentons
les résultats obtenus en utilisant une échelle logarithmique. Comme on peut le voir, les courbes
mesurées ne different qu'a basse température ou les €lectrons libres interfaciaux ont une
contribution significative a la chaleur spécifique (voir section 6.3). Comme la contrainte et la
température sont les seules variables dans cette €étude, une telle différence entre les courbes de
chaleur spécifique suggere que la contrainte sur la couche d'AIN a un effet significatif sur les
propriétés électroniques a l’interface. La somme des coefficients de la chaleur spécifique du
2DEG a D’interface y; et de la chaleur spécifique des électrons libres dans les couches y;, qui
fournit une relation supplémentaire entre m;, n,,, €2, et I'épaisseur du 2DEG d (voir les équations
(6.14), (6.15), (6.16) et (6.17)), peut étre obtenue en extrapolant les courbes de c,/T
linéairement jusqu'a T? = 0, et en notant ou elle intercepte l'axe c,/T. Nous illustrons les
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courbes mesurées de c,/T par rapport a T2 correspondant aux échantillons étudiés dans la
Figure 6.5 et fournissons les valeurs de y;, + y; que nous avons obtenues en extrapolant les
courbes de ¢, /T linéairement jusqu'a T? = 0 dans le Tableau 6.1.
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Figure 6.4 : Mesures de la chaleur spécifiques a volume constant en fonction de la température, obtenues a partir de
mesures calorimétriques. L'incertitude de mesure est indiquée par la taille des symboles utilisés pour tracer les
résultats. L'encart montre un graphique des résultats utilisant une échelle logarithmique pour mettre en évidence la
chaleur spécifique a volume constant des échantillons étudiés a basse température.
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Figure 6.5 : Extrapolations linéaires des courbes du rapport chaleur spécifique/température en fonction de T2 jusqu'a
T? = 0.

117



En outre, il a ét¢ démontré que la masse effective du 2DEG interfacial confiné dans un puits
quantique AIN/GaN relaxé orienté ¢ est égale a 0.22m, [124]. Nous avons donc fixé la masse
effective des ¢électrons du 2DEG interfacial confiné dans le puits quantique AIN/GaN le moins
contraint a 0.22m, et déterminé d ainsi que €&, Ex, et A(Ex) pour le puits quantique AIN/GaN le
moins contraint en utilisant les quatre relations entre les propriétés physiques du 2DEG confiné
dérivées ci-dessus. Ensuite, comme les épaisseurs des couches de GaN et d'AIN sont les mémes
dans tous les échantillons étudiés, nous avons fixé I'épaisseur d du 2DEG obtenue comme une
constante et déterminé m;, &k, Ep, et A(Er) du 2DEG dans les puits quantiques AIN/GaN sous
contrainte en utilisant les mémes équations. De cette manicre, nous pourrions obtenir toutes les
quantités physiques nécessaires pour déduire des équations (6.7) et (6.10) la dépendance des
conductivités électriques et thermiques du 2DEG confiné dans un puits quantique AIN/GaN de la
température et de la contrainte appliquée a la couche d'AIN.

Nous illustrons les tracés de ces grandeurs physiques dans la Figure 6.6. Les résultats montrent
que la masse électronique effective dans le 2DEG dégénéré a ’interface dépend fortement de la
contrainte dans la couche d'AIN. Nous pouvons comprendre un tel effet si nous réalisons que la
contrainte affecte la courbure de la bande de conduction et, par conséquent, la masse effective
des ¢lectrons libres dans les couches et a I’interface AIN/GaN. Les différentes variations de la
masse effective et de 1'énergie de Fermi par rapport a la composition d'alliage observées dans la
Figure 6.6 sont la signature d'un véritable 2DEG dont 1'énergie est inversement proportionnelle a
sa masse effective selon €,(k) = A%k?/2m} + n*h*n?/2m;d?, ou, h%k?/2m} est I’énergie
d’un électron libre et nh%m?/2m;d? est I’énergie des niveaux quantiques dans la direction
perpendiculaire a Dinterface. Ici, k* =kZ +kj est le vecteur donde dans le plan de
I’échantillon, et n est un nombre quantique [[13],p.183]. De plus, on remarque que pour tous les
échantillons étudiés et sur toute la plage de température mesurée, I'énergie de Fermi € est trés
proche du niveau de Fermi Ef, et kgT < Er. Ces résultats justifient l'utilisation de I'équation

v(Er) = /2Ep/m;] et supportent les hypotheses avec lesquelles nous avons obtenu les
formalismes des conductivités électriques et thermiques du 2DEG dans la section 6.2. Le niveau
de Fermi de I'¢lectron a I’interface et le libre parcours moyen sont presque indépendants de la
température sur la plage de température mesurée. La faible dépendance du libre parcours moyen
des ¢lectrons dans le systtme 2DEG a l'interface AIN/GaN peut étre comprise si nous réalisons
que, contrairement a I'hétérointerface AIGaN/GaN appariée au réseau, 'hétérointerface AIN/GaN
présente une forte densité de défauts résultant de la grande différence de maille entre AIN et GaN
(Aa/a = 2,4%). Par conséquent, les caractéristiques du systeme 2DEG a une interface AIN/GaN
sont dominées par la diffusion des défauts dont les potentiels sont indépendants de la température
(bien que la fonction de screening soit dépendante de la température), ce qui entraine une tres
faible dépendance de la température pour le libre parcours moyen des électrons [[125],[126]].
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Figure 6.6 : Propriétés physiques critiques du gaz d'électrons bidimensionnel confinées a l'interface entre les
couches AIN et GaN en fonction de la température et de la fraction molaire d’Al (x) dans la couche Al,Ga; N.
L'incertitude des données est indiquée par la taille des symboles utilisés pour tracer les résultats.

6.4.4 Mesure des propriétés de transport du gaz d’électrons bidimensionnel en fonction de
la température et de la contrainte

Apres avoir mesuré les propriétés physiques critiques du 2DEG dans les échantillons étudiés,
nous nous tournons vers I'évaluation des conductivités é€lectriques et thermiques du 2DEG a
l'interface entre les couches AIN et GaN en fonction de la température et de la contrainte dans la
couche AIN. Nous illustrons dans la Figure 6.7 les graphiques des conductivités électriques et
thermiques du 2DEG dans les échantillons étudiés tels qu'obtenus en utilisant les équations (6.7)
et (6.10) avec les propriétés physiques dépendantes de la température et de la contrainte dérivées
a partir des mesures électriques et calorimétriques. Les graphiques de la Figure 6.7 montrent que
la conductivité électrique du 2DEG confiné est presque indépendante de la température dans la
plage de température mesurée et augmente de fagcon monotone a mesure que la contrainte dans la
couche d'AIN augmente. Ces résultats suggerent raisonnablement que, dans la plage de
température mesurée, le taux de diffusion des électrons libres a I’interface 1/t est presque
indépendant de la température. Cependant, a des températures plus élevées, la conductivité
électrique du 2DEG confiné dans un puits quantique AIN/GaN peut devenir dépendante de la
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température en raison d'une augmentation du taux de diffusion des ¢électrons par les phonons
optiques polaires dans GaN et AIN [[127]-[129]].

La Figure 6.7 montre également que la conductivité thermique du 2DEG confiné augmente de
facon monotone avec l'augmentation de la contrainte dans la couche d'AIN et dépend
linéairement de la température, reflétant la chaleur spécifique des é€lectrons libres a 1’interface.
Sur la base de la relation k = 1/3 v?1c, [[13], p.158], ou v? est la moyenne de carrée de vitesse
¢lectronique a l'interface, une telle dépendance linéaire de la conductivité thermique du 2DEG a
la température suggere également que les électrons libres a 1'interface subissent des processus de
diffusion indépendants de la température, tels que la diffusion par des dislocation, la diffusion
par des impuretés ionisées, et la diffusion par le champ piézoélectrique [125]. Ces résultats
suggerent également que dans la plage de température mesurée, on peut exclure la diffusion
¢lectron-¢lectron due a l'interaction de Coulomb car ce mécanisme de diffusion conduit a un taux
de diffusion dépendant de la température [[130],[131]].

De plus, dans les systémes d'électrons libres et indépendants, la loi de Wiedemann-Franz qui
relie la conductivité thermique et la conductivité électrique d'un matériau constitué¢ d'électrons se
déplacant assez librement dans un matériau prévoit que le nombre de Lorentz L défini comme
L = k/oT prend une valeur théorique donnée par

k2

Ly = 307 = 2.44 x 1078 W. Q/K>. (6.23)

Le nombre de Lorentz obtenu pour tous les échantillons mesurés est indépendant de la
température et trés proche de la valeur théorique de Weidemann-Franz. Ces résultats confirment
fortement que le 2DEG confiné dans un puits quantique a I’interface AIN/GaN est un métal
bidimensionnel de Drude, c'est-a-dire qu'il satisfait les approximations des ¢électrons
indépendants et libres avec un temps de relaxation indépendant de la température décrivant la
diffusion des électrons a I’interface.
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Figure 6.7 : Conductivité électrique (o) et conductivité thermique (k) du gaz d'électrons bidimensionnels formés a
l'interface entre les couches AIN et GaN en fonction de la température et de la contrainte dans la couche AIN.
L'incertitude des données est indiquée par la taille des symboles utilisés pour tracer les résultats.

Nous pouvons maintenant procéder a l'analyse quantitative de l'effet de la contrainte dans la
couche d'AIN sur les conductivités électriques et thermiques du 2DEG confiné dans le puits
quantique formé a I’interface AIN/GaN. Dans la Figure 6.8, nous montrons les conductivités
¢électriques et thermiques a température ambiante du 2DEG en fonction de la contrainte dans la
couche AIN. Nous montrons également l'ajustement des données obtenues aux fonctions
mathématiques. Les résultats illustrés dans la Figure 6.8 montrent que pour des contraintes
faibles, les conductivités électrique et thermique a température ambiante augmentent de fagon
exponentielle a mesure que la contrainte dans la couche d'AIN augmente. Cela est di au fait que
la contrainte dans I'AIN renforce le champ piézoélectrique qui, a son tour, favorise
I'accumulation d'électrons a l'interface. Compte tenu de la piézoélectricité €levée de I'AIN, on
peut induire la contrainte requise pour un réglage efficace du 2DEG a l'interface AIN/GaN par
l'application d'un champ ¢lectrique externe. En exploitant la haute piézoélectricité de 1'AIN, 1l est
¢galement possible de moduler les conductivités €lectrique et thermique du 2DEG a la fréquence
d'un champ électrique externe alternatif pour des nombreuses applications avancées en
¢lectronique, ainsi qu'en thermotronique [[132]-[134]].
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Figure 6.8 : Conductivité électrique et thermique du gaz d'électrons bidimensionnel confiné a l'interface entre les
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ajustées aux fonctions mathématiques. g, et k, sont la conductivité électrique et la conductivité thermique du 2DEG
dans un puits quantique AIN/GaN sans contrainte.

6.5 Conclusion

Nous avons développé des puits quantiques AIN/GaN sur un substrat de saphir orienté suivant
I’axe ¢ et stressé les couches d'AIN par des couches d'alliage AlyGa;«N de différentes
compositions en utilisant la technique de croissance de I’épitaxie par faisceau moléculaire. Les
échantillons €laborés ont permis d'étudier l'effet de la contrainte dans la couche d'AIN sur les
propriétés de transport du gaz d'électrons bidimensionnels confinés dans le puits quantique a
I’interface AIN/GaN. Nous avons dérivé d'apres des mesures de l'effet Hall a température
variable et des mesures calorimétriques des propriétés physiques et des propriétés de transport du
gaz d'électrons bidimensionnels confiné en fonction de la température et de la contrainte dans la
couche d'AIN. Les résultats obtenus ont démontré que dans la plage de températures entre 10K et
360K, une conductivité électrique indépendante de la température et une conductivité thermique
dépendant linéairement de la température caractérisent les électrons libres a I’interface, et les
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valeurs obtenues pour les propriétés de transport sont en excellent accord avec celles prévu par la
loi de Weidemann-Franz. Ces résultats ont montré que les électrons confinés dans les puits
quantiques AIN/GaN étudiés satisfont les approximations d'é¢lectrons indépendants et libres avec
un taux de diffusion bien décrit par un temps de relaxation a énergie moyenne indépendant de la
température. Nous avons €galement constaté que la contrainte dans la couche d'AIN a un effet
trés important sur les propriétés de transport du gaz d'électrons bidimensionnel confiné dans le
puits quantique a I’interface AIN/GaN. Pour des contraintes faibles causées par des différences
de maille entre I’AIN et 1’AlyGa; <N, nous avons constaté que les conductivités électrique et
thermique du gaz d'électrons bidimensionnels augmentent de facon exponentielle avec
I'augmentation de la contrainte dans la couche d'AIN. La haute piézoélectricité d’AIN permet
d'induire des contraintes dans la couche d'AIN et de régler les propriétés de transport du gaz
d'électrons bidimensionnels confinés a travers un champ électrique externe au lieu d'une
contrainte induite par une différence de maille.
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Conclusion générale

Dans cette these, nous étudions le transport d’énergie par deux types d’excitations de surface :
Par des modes ¢électromagnétiques confinés sur les surfaces d’une couche de matériau polaire
insérée entre deux milieux de constantes diélectriques positives, et par un gaz d’électrons
bidimensionnel confiné dans un puits quantique formé a I’interface entre une couche d’AIN et
une couche de GaN.

Dans la premiére partie, nous présentons des mesures photothermique dans I’infrarouge moyen
d’un courant thermique important dii & des ondes électromagnétiques confinées sur les surfaces
d’une couche mince diélectrique polaire insérée entre deux milieux non polaires de constantes
di¢lectriques ¢€levées. La technique utilisée sert a exciter et lancer ces modes électromagnétiques
sur les surfaces de la couche polaire, et ensuite mesurer leur contribution a la diffusivité
thermique dans la direction paralléle a la surface de la couche. Nous appliquons 1’approche
expérimentale développée pour mesurer la diffusivité thermique dans le plan des couches minces
de carbure de silicium amorphe de différentes épaisseurs insérées entre un substrat de Si et 1’air.
En analysant les données expérimentales par deux méthodes d’analyses différentes, nous
montrons que la diffusivité thermique par les ondes électromagnétiques confinées sur les
surfaces de la couche polaire augmente rapidement avec la diminution de 1’épaisseur de la
couche en raison d’un couplage entre les ondes qui devient de plus en plus fort en diminuant
I’épaisseur de la couche polaire. Nous montrons aussi que le courant thermique di au transport
de ces modes de surface dans une couche de carbure de silicium amorphe de 3 nm d’épaisseur
insérée entre du Si et I’air est de plusieurs ordres de grandeur supérieur au courant thermique di
aux phonons thermiques dans le Si.

Dans la deuxiéme partie, nous étudions les conductivités électriques et thermiques du gaz
d’¢électrons bidimensionnel confiné dans le puits quantique rectangulaire formé a 1’hétérojonction
entre une couche de GaN et une couche d’AIN stressée par une couche d’alliage d’AlGaN, dans
la plage de température entre 10K et 360K. Nous présentons un protocole expérimental pour
déduire des mesures de I’effet Hall et des mesures calorimétriques les caractéristiques critiques
et les propriétés de transport d’un gaz d’électrons bidimensionnel confiné dans des puits
quantiques. Nous montrons que la conductivité ¢€lectrique de ce gaz est indépendante de la
température, tandis que sa conductivité thermique dépend linéairement de la température,
reflétant la chaleur spécifique des électrons interfaciaux libres. Nous montrons que les valeurs
obtenues pour les conductivités électriques et thermiques sont en excellent accord avec celles
prédites par la loi de Weidemann-Franz. Les résultats obtenus démontrent que dans la plage de
température mesurée, le systeme d’électrons bidimensionnel étudié satisfait les approximations
de 1’¢lectron indépendant et 1’¢lectron libres établies par Drude. Nous montrons que pour des
faibles contraintes dans la couche d’AIN, les conductivités électrique et thermique des ¢électrons
interfaciaux augmentent de facon exponentielle avec I’augmentation de la contrainte. La bonne
piézoélectricité de I’AIN permet un réglage efficace des propriétés de transport du gaz
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d’¢lectrons bidimensionnel confiné dans un puits quantique formé a I’interface AIN/GaN par une
couche d’AIN stressée par une contrainte induite par I’application d’un champ électrique au lieu
d’une différence de maille.

Les résultats obtenus dans les deux parties de cette thése permettent de mieux comprendre la
physique des importantes excitations ¢élémentaires confinées sur des surfaces des solides, et
fournissent des approches efficaces pour développer des technologies innovantes qui peuvent
répondre aux besoins industriels.
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Annexe : Dérivation de 1'équation de van der Pauw
un

Comme la montre la Figure B, nous avons appliquons un courant 2/ au point 2 dans

¢échantillon infini dans toutes les directions.

Figure B : Illustration d’un échantillon infini [40].

Soit p la résistivité de I'échantillon et d son épaisseur. A une distance r du point 2, la densité de

courant est :
21
7= 7 Al
J 2nrd r A0
et d’apres la loi d’Ohm, le champ électrique radial est :
I
2 (A2)

E=p]=p%r.

Supposons maintenant qu'il existe aussi des points 3 et 4 situés avec 2 sur une méme ligne

droite, comme illustré a la Figure C.

Figure C : Le passage du courant a travers des points situés sur une ligne droite et séparées par les distances a, b et ¢

dans 1’échantillon [40].
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La différence de tension V3, entre les points 3 et 4 avec un courant injecté au point 2 est :

3dr I (a +b+ c> (A3)

V) = Ed*——— T =
Vs =V)in L 4 nd), r nd a+b

et la différence de potentiel V3, avec un courant sortant du point 1 qui se situe sur la méme ligne
du point 2 est :

5, . I (3dr I b+c
(VS_VAL)out:_f E.dr=p— _:p_ln( b )
4

A4
nd)J, r nd (Ad)

En combinant les équations (A3) et (A4), on trouve la différence de potentiel entre les points 3 et
4 avec un courant injecté dans un échantillon au point 2 et sorti du point 1. Cette différence de
potentiel est donnée par

(a+b)(b+c)
Vs = Ve = s = Vdin + U5 = Vhowe = pgn (G2 ) (a9)
La résistance R4 34 est alors :
(V3 =Vdee _ P, (latb)(b+0)
R = T W _ B ) A
21,34 I "\ bla+b+0 (46)

Si nous inversons le courant de I,;a I, et mesurons la tension V.3 au lieu de Vs, le résultat
devrait étre le méme. C’est a dire Rp; 34 = Rq343. Nous manipulons maintenant 1'équation (A6)
(apres avoir effectué cette substitution) pour obtenir :

ndR _ bla+b+0) A7
&P <_7 12’43> “@a+b)(b+o) (A7)

Si le courant entre du point 1 et sort du point 4 et on mesure la tension V,3 on obtient une
expression similaire a (A7) en termes de R4 3. Cette expression est donnée par

d R _ ac AR
&P <_7 1423) “@a+b)b+o) (A8)

La sommation des équations (A7) et (A8) donne une expression simple, connue sous le nom
d'équation de van der Pauw [[40],[41]] :
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d d
€xp (_ 7R12,43) +exp (_ 7R14,23> =1 (A9)

Pour simplifier I’équation (A9), on définit : x; = mdR;; 43 et x, = mdR,4 3 et on note que x; et

R  r s . 1
X, peut-&tre s’écrivez respectivement sous cette forme x; = 5((x1 +x,) + (% — xz)) et

X, = %((x1 +x,) — (% — xz)), alors on obtient

1 1
exp (—5((961 +x3) + (%1 — x3)) ) + exp <_$ (Coxy +23) — (21 — xz))> =1. (A10)

X1+x ey .
lzp 2), et en utilisant 1’expression

On factorise I’équation (A10) par un facteur exp (—

X -X
trigonométrique cosh(x) = %, I’équation (A10) devient :

X1+ x X1 —X 1
exp (- o 2 cosh( - )= (AL1)

2

On définit une fonction f comme suit [40] :

2p
X1+ x,

f=1In2 (A12)

Puis, on substitue I’équation (A12) dans I'équation (A11) et on remplace x; et x, par TdR;; 43 et
mdR14 >3 respectivement comme défini ci-dessus, pour avoir

1n2 R1243/ R1423 - 1 1112 1
-— h ' ' =— Al3
exp( f )COS <<R12,43/ Rigzz+1) f 2 (A13)

A vpartir de DI’équation (A13), on peut exprimer la fonction f en fonction du rapport

(R12‘43 / R14‘23), et finalement via 1I’équation (A12) la résistivité de 1’échantillon (en considérant
qu’il est mince et uniforme) prend la forme [[40],[41]] :

_ 7Td(R12,4-3 + R14,23)
B 2In2

P f(R12,43/ R14,23) (Al4)
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Ftude de transfert d’énergie par des
excitations de surface

La taille des composants électroniques a reccemment
été réduite a quelques dizaines de nanométres. Cette
diminution perpétuelle de la taille des compo-
sants électroniques modernes et I’augmentation
de leurs vitesses et fréquences de fonctionnement
conduisent inévitablement a des points chauds, qui
sont des dangers entrainant une défaillance du
systeme s’ils sont laissés longtemps. Le premier
objectif de cette thése est d’optimiser des tech-
niques efficaces et pratiques pour évacuer la cha-
leur des nano-composants électronique. Le deu-
xieme objectif de cette thése est de présenter des
moyens pour contréler le flux énergétique, afin de
répondre a ces besoins scientifiques et industriels.
Nous étudions le transport par les phonon-polariton
de surface (PhPS), qui sont des ondes électroma-
gnétiques résultant du couplage entre un champ
électrique dans le moyen infrarouge et des phonons
optiques. Nous étudions également les mécanismes
de transport par un gaz d’électrons bidimensionnel
(2DEG) confiné dans un puits quantique formé a des
hétéro-interfaces. Nous démontrons que I’excitation
des modes PhPS dans des couches polaires de
quelques nanomeétres d’épaisseur déposées sur des
semi-conducteurs classiques peut améliorer le flux
énergétique d’une maniére considérable, et par la
suite dissiper la chaleur accumulée dans des
nano-composants. Nous démontrons aussi que la
contrainte dans la couche d'AIN a un effet trés im-
portant sur les propriétés de transport du gaz
d'électrons bidimensionnel confiné dans le puits
quantique AIN/ GaN.

Mots clés : transfert d'énergie — diélectriques — gaz
d'électrons — diffusivité thermique — conductivité
thermique — conduction électrique — phonon polari-
ton de surface.

Study of Energy Transfer by Surface
Excitations

The size of electronic components has recently been
reduced to a few tens of nanometers. This perpetual
decrease in the size of modern electronic compo-
nents and the increase in their operating speeds and
frequencies inevitably leads to hot spots, which are
hazards leading to system failure if left for long
periods of time. The first objective of this thesis is to
optimize efficient and practical techniques for heat
dissipation from electronic nano-components. The
second objective of this thesis is to provide ways to
control the energy flow in order to meet these scien-
tific and industrial needs. We study the transport by
surface phonon-polariton (PhPS), which are elec-
tromagnetic surface waves resulting from the cou-
pling between an electric field in the mid-infrared
and optical phonons in a polar material. We also
study the transport mechanisms by a two-
dimensional electron gas (2DEG) confined in a quan-
tum well formed at hetero-interfaces. We demon-
strate that the excitation of PhPS modes in polar
layers a few nanometers thick deposited on conven-
tional semiconductors can improve the energy flow
considerably, and consequently dissipate the heat
accumulated in nano-components. We also demon-
strate that the stain field in the AIN layer plays a
critical role in governing the transport properties of
the two-dimensional electron gas confined in the
AIN/ GaN quantum well.

Keywords: energy transfer — dielectrics — electron
gas — thermal diffusivity — thermal conductivity —
electric conductivity — surface phonon polariton.
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