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Chapitre 1

Contexte de ’étude

1.1 La boite quantique, acteur majeur de la recherche ac-
tuelle

Une boite quantique, appelée parfois ilot, ou point quantique (quantum dot en anglais)
est un systéme (métallique ou semi-conducteur) dans lequel les particules (électrons, trous,
excitons) sont confinés dans les trois directions et dont, typiquement, les dimensions sont
de l'ordre du nanométre. En termes d’ordre de grandeur, une boite quantique est & une

orange, ce qu’une orange est... a la Terre!

Les boites quantiques semiconductrices, souvent composées de nanocristaux, se caracté-
risent principalement par la discrétisation des niveaux d’énergies occupés par les porteurs,

qui les rapproche de la structure électronique des atomes - c’est pour cette raison qu’ils

FIGURE 1.1 — Photoluminescence de solutions colloidales de nanocristaux CdSe/ZnS de
plusieurs tailles. Les particules les plus petites (1,7 nm) émettent dans le bleu, les plus
grandes (5 nm) dans le rouge [Talapin 10].
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1.1. LA BOITE QUANTIQUE, ACTEUR MAJEUR DE LA RECHERCHE
ACTUELLE

sont également appelés atomes artificiels [Kastner 93| - et par une augmentation du gap
entre la bande de conduction et la bande de valence avec la diminution de la taille de la
particule, amenant un décalage de la fluorescence des boites vers le bleu, comme on peut

I’observer sur la FIGURE [[.1]

Les premiers nanocristaux sont apparus il y a un peu plus de 20 ans, notamment dans

les travaux d’Ekimov sur des matrices de verre [Ekimov 81] et Brus dans des solutions

collo'idalesﬂ [Brus 83].

Les propriétés remarquables des nanocristaux sont si vastes et les domaines d’applica-
tions si nombreux que le marché des boites quantiques est en pleine expansion. En témoigne
cette étude de marché faite en Février 2011 par la BCC Research (FIGURE qui prévoit
pour 2015, une présence des boites quantiques dans pas moins de six secteurs industriels,

tandis que seul le marché du biomédical était concerné en 2009F]

350

250

ann

150}

$ Millions

100

A A bkl

2009 2010 2011 anz 2014 2015

HEiomedical WElectronics OO ptoelectronics
Boptics B olar energy B3 ecurity

F1GURE 1.2 — Chiffres d’affaires prévisionnels liés a la commercialisation de produits basés
sur des nanocristaux dans différents secteurs. Source : BCC Research.

Les applications, actuelles ou potentielles des boites quantiques sont donc nombreuseslﬂ

[Talapin 10], et voici les plus importantes :

1. Une vidéo de ce dernier expliquant sa découverte est disponible ici : http://www.youtube.com/
watch?v=2aqDScoX0wA

2. Etude disponible a I’adresse http://www.bccresearch.com/report/
quantum-dots-market-prospects-nan027c.html

3. Voir un éditorial d’un numéro de Nature Nanotechnology en 2010 The many aspects of quantum
dots : http://dx.doi.org/10.1038/nnano.2010.127
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1.1. LA BOITE QUANTIQUE, ACTEUR MAJEUR DE LA RECHERCHE

]

FIGURE 1.3 — Schéma d’une cellule photovoltaique "tandem" & base silicium. L’intérét des
deux jonctions p-n est la limitation des pertes par thermalisation, bien qu’elles limitent la
conductance électrique.

— En biomédical, les boites quantiques présentent de nombreux avantages comparés
aux marqueurs traditionnels, en raison de leur luminescence et de leur stabilité.

— Les lasers a boites quantiques, profitant directement des états discrets dans les boites
pour délivrer des raies d’émission ultra-fines. Ils sont également trés stables avec la

température. [Klimov 00]
— Reéalisation de qubits pour le calcul quantique [Loss 98, [Trauzettel 07]

— Les diodes électroluminescentes (QD-LED) permettent de créer des écrans ou am-
poules délivrant une lumiére plus proche de la lumiére naturelleEl.

— Les cellules photovoltaiques de 3e génération a base de nanocristaux silicium (schéma
en FIGURE auraient des cotlits de fabrication moindres par rapport aux cellules
actuelles et offriraient des rendements plus importants, tout en profitant des proprié-
tés optiques (gap modulable par la taille) des nanocristaux [Paquez 10].

Le domaine qui nous intéresse particuliérement dans cette thése est celui de 1’électro-

nique. Si 'industrie électronique semble stagner selon cette étude, c’est parce qu’elle n’uti-
lise aujourd’hui - & notre connaissance - les boites quantiques que pour des applications

mémoires. Mais la recherche sur 1’électronique & un électron, tirant profit du phénoméne de

4. voir un article de 2010 dans The Economist A quantum leap for lighting : http://www.economist.
com/node/15582161
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1.2. LE CONFINEMENT 0D EN NANOELECTRONIQUE : BLOCAGE DE
COULOMB

blocage de Coulomb émerge, et de nouvelles applications de ces dispositifs sont a I’étude. Le
blocage de Coulomb est une conséquence de la forte interaction électron-électron régnant

au sein d’'une boite quantique.

1.2 Le confinement 0D en nanoélectronique : blocage de Cou-
lomb

La structure élémentaire exploitant le blocage de Coulomb, et & partir de laquelle
nous exposons ce phénomeéne est la double-jonction tunnel (DTJ), présentée en FIGURE
Elle se compose de deux électrodes métalliques, source et drain, séparées d’une boite
quantique, métallique ou semi-conductrice, par des barriéres d’oxyde tunnel. Ce systéme
se comporte alors comme une capacité quantique, dont I’énergie de charge, c’est-a-dire
Iénergie électrostatique apportée par un électron supplémentaire dans 'ilot, est e/Cly,
ol Cy; est la capacité équivalente du systéme. Cette capacité est trés faible au vu des
dimensions du systéme, donc ’énergie de charge peut étre significative par rapport aux

énergies mises en jeu pour pouvoir 'exploiter.

FIGURE 1.4 — Schéma d’une double-jonction tunnel.

1.2.1 Principe du blocage de Coulomb

Considérons tout d’abord le cas d’un ilot métallique, dans lequel nous pouvons négliger
les effets de confinement, dans une structure symétrique, c’est-a-dire que d’un point de vue
capacitif, la capacité source-ilot Cg et la capacité drain-ilot Cp sont les mémes et égales a

O, dott Cs = 2C.

14



1.2. LE CONFINEMENT 0D EN NANOELECTRONIQUE : BLOCAGE DE
COULOMB
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FIGURE 1.5 — Evolution du diagramme en bandes et du courant en fonction de la tension au
bornes de la double jonction tunnel.(a) et (b) : régime de blocage de Coulomb; (c) premier
palier de Coulomb, les électrons passent un par un; (d) deuxiéme palier de Coulomb, deux
électrons peuvent passer dans la structure.
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1.2. LE CONFINEMENT 0D EN NANOELECTRONIQUE : BLOCAGE DE
COULOMB

L’évolution du diagramme en bandes d’énergie du systéme et du courant avec la tension

de drain Vpg est donnée en FIGURE [L.5]

Le niveau pg correspond au niveau de Fermi dans I'ilot, et est situé, & Vpg = 0, & une
énergie e /2Cy; par rapport au niveau de Fermi des électrodes Ep, . yy représente le niveau
de Fermi dans I'tlot, en présence d’un électron supplémentaire, et est donc séparé de pgy par
I'énergie de charge e?/Cy. Ainsi, si la tension appliquée n’est pas suffisante pour vaincre
cette énergie de charge, aucun électron ne transite dans la barriére source : nous sommes
en régime de blocage de Coulomb (FIGURE et b). Lorsque la tension devient suffisante
(Vbs = €/C%), le niveau de Fermi de la source et le niveau p; deviennent alignés, un
électron peut occuper le niveau dans 'ilot, et traverser la jonction drain (car pu; > Ep,),
il y a apparition du premier palier de Coulomb (FIGURE [1.5¢). Le niveau pg étant a une
énergie e?/Cx, plus haute que p1, un deuxiéme électron supplémentaire ne peut pas entrer
dans l'ilot, il faut donc atteindre Vpg = 3e/Cyx; pour voir le deuxiéme palier de Coulomb :

la caractéristique courant-tension est en escalier (FIGURE [1.5(d).

Dans le cas d’un ilot métallique, ’écart entre paliers consécutifs est constant, puisque
I’entrée d’'un nouvel électron nécessite toujours de fournir une énergie supplémentaire
e?/Cx. Dans le cas d’un ilot semi-conducteur, comme I’ilot Silicium qui sera étudié tout
au long de cette theése, il faut également considérer les niveaux quantifiés dans la boite, ce

qui complique quelque peu la description du systéme, méme si le principe reste le méme.

Influence de la température La distribution des électrons dans les électrodes présentée
FIGURE est réaliste & une température 7' = 0 K (Tous les électrons sont en dessous du
niveau de Fermi). Dans le cas d'une température non nulle, la distribution électronique est
déterminée par la statistique de Fermi-Dirac. Un électron peut donc quand méme passer la
barriére si 11 > Erg, ce qui a donc pour effet de "lisser" la caractéristique en escalier, voir
FIGURE [I.6] Une température trop haute peut donc aller jusqu’a supprimer le phénomeéne
de blocage de Coulomb, si ’énergie thermique kg1 est supérieure & ’énergie de charge
e?/Cs. La dimension de la boite quantique est donc une contrainte cruciale : & 7' = 300 K,

la capacité doit étre inférieure a e2/kgT ~ 5 aF, et en considérant un condensateur plan
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1.2. LE CONFINEMENT 0D EN NANOELECTRONIQUE : BLOCAGE DE
COULOMB

d’épaisseur h = 2 nm, on a C = £9S/h avec S la surface de la boite, on obtient que la

dimension d’une boite doit étre trés inférieure a 10 nm.

FE FN
E
0 =

F1GURE 1.6 — Effet de la température sur le blocage de Coulomb : la distribution de Fermi
a T # 0 K permet le passage d’un électron méme lorsque le niveau de Fermi de la source
est en dessous de celui de la boite quantique.

1.2.2 Meémoires flash et blocage de Coulomb

oxyde de

FIGURE 1.7 — Schéma d’une mémoire flash classique. Les doubles fléches indiquent les
opérations d’écriture et d’effacement, qui se font via 'oxyde tunnel.

Mémoire flash classique La structure classique d’'une mémoire flash est présentée en
FIGURE Il s’agit d’un transistor MOSFET dont 'oxyde de grille comporte une grille
flottante. L’information est stockée sur la grille flottante, qui agit sur la tension de seuil
du transistor. Elle est lue en appliquant une tension entre la source et le drain, et c’est
la valeur du courant obtenu qui donne l'information sur I’état de charge de la mémoire.
Les trois opérations d’une mémoire flash sont donc la lecture (que l'on vient d’expliquer),
ainsi que I’écriture et I’effacement. Le principe de ’écriture et de 'effacement est le méme :

on applique une tension sur la grille de controle (positive pour 1'écriture, négative pour
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leffacement), suffisamment élevée pour permettre le transfert de charge entre le canal et

la grille flottante par effet tunnel Fowler-Nodheim.

Aujourd’hui, la réduction des dimensions des composants, dans le but d’augmenter
la densité d’intégration, soumet 'optimisation de I'oxyde tunnel entre la grille flottante
et le canal a des conditions difficiles. C’est lui qui controle en effet les temps d’écriture
et de rétention de la mémoire, et une réduction de son épaisseur favorise le phénomeéne
de claquage d’oxyde. Le moindre défaut local peut provoquer une fuite de la charge de
la grille flottante via ce défaut. La réduction de I'épaisseur d’oxyde tunnel entraine donc
une diminution de la durée de vie des composants ainsi que du temps de rétention de

l’information.

Mémoire a grille flottante granulaire La premiére solution & ce probléme profite de
la plus simple des propriétés des nanocristaux : leur taille. Ainsi Tiwari [Tiwari 95| a pro-
posé de remplacer la grille flottante continue par une grille flottante granulaire (FIGURE
. La physique des opérations est la méme, et le risque de claquage d’oxyde est tout
aussi important, mais le défaut alors créé ne videra qu’un seul nanocristal, et le temps de
rétention de l'information s’en retrouve augmenté, avec un composant qui fonctionne tou-

jours au bout de 10° cycles d’écriture/effacement (FIGURE ), tandis que les mémoires

oxyde de

nanocristaux|

canal

@

Poly Si gate
o

Top axide 20nm

Threshold Voltage ( V)
°
2

°
w

(b) () (d)er——— =

Write/Erase Cycles

FIGURE 1.8 — (a) Schéma d’une mémoire flash a grille flottante granulaire, (b) vues MET de

nanocristaux au sein de 'oxyde tunnel par (b) Tiwari [Tiwari 95] et (¢) Molas [Molas 06,
(d) tension de seuil en fonction du nombre du nombre de cycles écriture/effacement pour
la mémoire de Tiwari.
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classiques ont une durée de vie de 10° cycles. Freescale a lancé la production industrielle

de ce type de mémoire en QOIOH

Mémoire a nanocristaux auto-alignés Une deuxiéme possibilité consiste a doubler
la couche de nanocristaux. La couche "du haut" fait office de grille flottante et est chargée
par la couche "du bas". Une fois chargée, la grille flottante ne peut se vider a cause de
leffet du blocage de Coulomb, méme en cas de défaut dans 'oxyde tunnel. Cette structure,
présentée par Ohba [Ohba 02] est représentée FIGURE On constate en (c) que le temps
de rétention dans la structure & double couche de nanocristaux est plus long que celui pour

une mémoire & simple couche.

nanocristaux de stockage
nanocristaux de chargement

—e-Double dot
—o-Single dot

VG-VTH: 8V— 2V

Vg-VTH: -8V— 2V

3 "
0.1 1 1000 104

) ' ©

T]g\e [s1ec

FIGURE 1.9 — (a)Schéma d’une mémoire flash & double couche de nanocristaux alignés, (b)
vue MET des nanocristaux indiqués par les fléches, (¢) temps de rétention de I'information
pour une mémoire a simple couche et double couche de nanocristaux [Ohba 02].

Mémoire a jonctions tunnel multiples (MTJ) La derniére solution technologique
apportée pour améliorer les mémoires flash est la mémoire & jonctions tunnel multiples
[Deleruyelle 04] (FIGURE. Elle consiste a insérer une couche de nanocristaux non pas
dans 'oxyde tunnel comme précédemment, mais dans l'oxyde de controle. Ainsi, la grille
flottante n’est plus chargée par effet tunnel Fowler-Nordheim depuis le canal, mais par
l'oxyde de controle, relachant ainsi la contrainte sur I'oxyde canal-grille flottante. On peut

ainsi optimiser séparément le temps d’écriture et celui de rétention. De plus, la tension

5. http://www.electroiq.com/articles/stm/print/volume-6/issue-1/in-the-news/products/
freescale-demos-24-mbit-nanocrystal-memory.html
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nanocristaux de chargement

Vth [V]
=)
>
T T T T T T T T

-14
104 10° 102107 1 10 102 10° 104 10°

(b) () (d) Trer [s]

FIGURE 1.10 — (a) Schéma d’une mémoire flash & jonction tunnel multiples, (b) vue MEB
du dispositif, (c).

de programmation est plus faible. Le temps de rétention est bien plus important qu’une
mémoire classique, et on peut espérer des améliorations plus importantes en augmentant

le nombre de couches de nanocristaux [Palun_00].

Nous voyons donc tout 'intérét du blocage de Coulomb dans le cadre des mémoires
flash. Il existe également une structure basique, basée sur l'effet transistor et le blocage de
Coulomb, appelée transistor a un électron (ou SET pour Single-electron transistor) dont

les caractéristiques pourraient ouvrir la voie & des applications électroniques nouvelles.

1.3 Le transistor a un électron (SET), dispositif élémentaire
du blocage de Coulomb

La structure du SET, donnée en FIGURE [[.1]] est trés proche de la structure de la
double-jonction tunnel, puisqu’il suffit d’y ajouter une grille qui, tel un transistor classique,
va permettre d’en controler I’état (ON ou OFF). L’idée de ces dispositifs est venue de Averin

et Likharev il y a 25 ans [Averin 86, [Likharev 87|. Les SET offrent en principe un contréle

parfait du courant, grace au blocage de Coulomb qui limite les fuites, et consomment peu, ils

sont donc a prior: trés intéressants pour la nanoélectronique |Likharev 99, [Takahashi 02].

Toutefois leurs courants trés faibles, leur grande sensibilité aux charges parasites et égale-
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ment la difficulté de leur réalisation technologique sont encore des freins a leur déploiement

a large échelle.

y 4

FIGURE 1.11 — Schéma d’un transistor a un électron.

1.3.1 Principe de fonctionnement d’un SET

Comme dans le cas de la double-jonction tunnel, nous nous plagons dans le cas simple
d’un ilot métallique. Le principe de fonctionnement demeure similaire & celui d’une double-
jonction tunnel, et s’explique qualitativement en considérant les niveaux de Fermi des
électrodes source et drain, ainsi que le niveau de Fermi dans l'ilot, comme illustré en
FIGURE L’écart énergétique entre un niveau & n électrons et un niveau a n + 1

électrons, c’est a dire I’énergie & apporter, via la tension de grille, au systéme, est toujours

en e2/Cy.

On se place & une tension drain-source Vpg donnée. Tant que la tension de grille est
insuffisante pour faire passer le premier électron (c’est-a-dire 11 > Epg ), I'électron ne peut
pas passer ; nous sommes en régime de blocage de Coulomb. A Vgg = Vg, (FIGURE(1.12p),
I’électron peut passer. Mais lorsqu’on augmente la tension de grille au dela de Vg, , 'électron
est "piégé" sur l'flot car il ne peut sortir (111 < Er,, FIGURE(L.12¢). Le courant a donc été
non nul sur la plage [V, Vi, |, créant ainsi un pic sur la caractéristique courant-tension de
grille. Il faut atteindre la tension Vi = Vg, + ¢/Cq pour voir I'apparition d’un nouveau
pic de courant (FIGURE . L’écart de tension entre les pics est donc de e¢/Cg, ou Cg
fait office de "capacité de grille". Ces pics sur la caractéristique courant-tension de grille
sont couramment appelés "Oscillations de Coulomb", et, en intégrant cette courbe pour

plusieurs valeurs de tension de drain Vpg, nous obtenons un diagramme de stabilité du
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FIGURE 1.12 — Evolution du diagramme en bande et du courant en fonction de la tension
de la tension de grille dans un SET.(a) régime de blocage de Coulomb, (b) p1 = Epy, le
courant peut passer, premier pic de Coulomb, (c¢) u; < EF,, le courant ne peut plus passer,
le courant redevient nul, (d) pe = Epg,début du deuxiéme pic de Coulomb.
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courant en diamants, ol les diamants représentent les zones de blocage de Coulomb, tel
que schématisé en FIGURE [[.13] Il est a noter que les électrons ne circulent qu’un par un
dans ces structures, et que, comme pour la double-jonction tunnel et ’escalier de Coulomb,
les oscillations de Coulomb sont fortement dégradées lorsque la température est telle que

kBT Z 62/0(;.

FIGURE 1.13 — Diagramme de stabilité du courant dans un SET. Les zones bleues foncées
représentent les zones de courant nul, c’est-a-dire, de blocage de Coulomb.

1.3.2 Etat de I’art et applications du SET

Bien qu’il soit difficile technologiquement d’isoler un ilot de quelques nanométres de
diamétre - afin de conserver des oscillations & température ambiante -, la perspective d’avoir
un dispositif hautement sensible, d’ultra basse consommation et dont la taille s’adapte par-
faitement aux techniques d’intégration a trés grande échelle (VLSI) font des SET un sujet
d’étude encore trés actif, aux applications potentielles diverses. Un bilan complet de I’état
de art complet serait trop long dans cette thése; nous avons donc sélectionné quelques
réalisations expérimentales récentes qui présentent un intérét certain par leur fonctionne-
ment & haute température, leur reproductibilité, leur application, ou encore leur possible
intégration en technologie CMOS, c’est & dire essentiellement basé sur une technologie

silicium.

SET a base de FinFET Une équipe de Chungbuk, Corée, a obtenu un SET avec un

ilot silicium de 2 nm (physique) en réduisant la structure d’un FinFET par un procédé
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4| T=300K
Ve = -100mV

to +100mV
Step= 10mV

FIGURE 1.14 — (a) Schéma d’un SET basé sur la réduction d’un FinFET, (b) vue en coupe

suivant le canal (a-b) et (c) courant mesuré & 300 K en fonction de la tension de grille pour
des tensions de drain allant de -100 mV a 100 mV [Shin 10].

d’oxydation (FIGURE [Shin 10]. Les caractéristiques courant-tension de drain a T' =
300 K données en FIGURE [[.14d montrent un fonctionnement en oscillations de Coulomb
(c’est-a-dire, avec passage a Ippp = 0) pour les deux premiers pics. Cette réalisation
est trés intéressante car elle est trés adaptée & la technologie CMOS Silicium, mais son
processus d’oxydation "extréme" peut conduire & une grande variabilité sur la taille de

I'ilot, et donc sur les caractéristiques courant-tension.

Une équipe de Tokyo a développé d’autres SET /SHT (pour single-hole transistors) fonc-
tionnant & température ambiante. La méthode consiste a créer un fil ultrafin par oxydation
thermique, dans lequel un ilot silicium de 'ordre de 5 nm de diamétre est intrinséquement
formé |Kobayashi 07, [Lee 08| [Saitoh 04]. L’inconvénient de cette méthode par rapport a

celle proposée & 'université coréenne, repose sur le fait que le nombre d’ilots intrinséque-

ment formés n’est pas connu, ainsi que leur taille, déterminée uniquement & partir des

énergies de charge.

SET traité par "nano damascéne" La plus haute température de fonctionnement
pour un SET a été obtenue par une équipe de 1’Université de Sherbrooke au Québec, avec

un blocage de Coulomb observé a 430 K dans un systéme Ti-TiOx [Dubuc 07] (FIGURE
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FIGURE 1.15 — (a)SET obtenu aprés "nano damascene" et (b) caractéristiques courant-
tension de drain pour différentes températures, les diamants représentant la courbe & 433 K
exhibe du blocage de Coulomb [Dubuc 07].

. Le procédé repose sur une technique "nano damascene", qui permet, via un polissage
du métal, de controler son épaisseur avec une précision de 2 nm, et de diminuer les capacités
des jonctions tunnel. L’ilot titane a une dimension de (2 nm x 10 nm x 60 nm), et les
jonctions tunnel font 10 nm. En outre, 'auteur indique que ce dispositif s’adapte aux
procédés de fabrication de masse actuel, et que les trois premiers dispositifs obtenus par

cette méthode sont fonctionnels, démontrant ainsi ’efficacité de cette technique.

SET & nanofils Des SET ont également été réalisés a partir de nanofils issus de la

technologie MOS sur SOI du CEA-LETI |Hofheinz 06al, Hofheinz 06b, Hotfheinz 07|. Ces

4
f‘-\ 3 - E
b TE ,E
o 2F £
E E yANN i }V'J q
o 1k VU E
=0 _J_J‘_LJ\_Aa'_I | L:
800 850 ‘)(IU 950
Ve (mV)
003
o 2 oY
= ooz_7
2o € %
(©) fn”,”,”"’ 00l
0.00

800 820 840 Bo0 8RO 200 920 940
Ve (mV)

FIGURE 1.16 — (a) image TEM du dispositif, avec les espaceurs et la grille en gris foncé,
la silice en gris clair et le canal en noir. (b) caractéristique courant-tension de grille a
0,4 mK (courbe bleue) et 4,2 K (courbe noire). (c¢) diagramme de stabilité du dispositif

[Hotheinz 07].
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nanofils sont fortement dopés, exceptés sous la grille et les espaceurs, placés en amont de
I'implantation ionique. Les régions sous les espaceurs font donc office de barriére de poten-
tiel (FIGURE [1.16p). Lorsqu’une tension est appliquée a la grille, la partie du canal sous
la grille forme une boite quantique. Les jonctions tunnel sont de l'ordre de 40 nm tandis
que l'ilot a des dimensions de 'ordre de (30 nm x 40 nm x 17 nm). Ces dispositifs fonc-
tionnent & basse température, et présentent des pics de conductances et des diagramme
de stabilité parfaitement réguliers (FIGURE [1.16p et ¢). Ils sont également facilement re-
productibles. Cette équipe vient de démontrer un tel fonctionnement dans des dispositifs a

nanofils étroits, & température ambiante, dont les résultats seront présentés prochainement.

Opérations logiques sur SET a double grille Récemment, un groupe autour de
Yutaka Majima a assemblé chimiquement un SET & double grille, capable de réaliser des
opérations logiques telles que XOR ou XNOR (FIGURE [Maeda 12|. L’ilot est une
nanoparticule d’or de 9 nm déposé entre deux électrodes source et drain séparées de 10 nm,
et couplé capacitivement a 2 grilles, protégées par des couches isolantes (FIGURE )
Ces couches isolantes assurent la stabilité du systéme. Le SET affiche un diagramme de
stabilité (FIGURE(L.17b) et des oscillations de Coulomb réguliéres & 9 K. Pour une tension
Vps donnée, et selon un choix judicieux de "0" et de "1" pour les tensions de grille, le
dispositif se comporte comme une porte logique OU exclusif ou NON OU exclusif (FIGURE
1.17¢ et d). Des ilots plus petits devraient permettre la réalisation de ces portes logiques a

température ambiante.

Ces 4 exemples ne sont qu’'un échantillon trés restreint des réalisations expérimentales
ainsi que des applications des transistors & un électron. On peut également signaler des
applications en radiofréquence [Angus 07|, de qubit [Elzerman 04] ou encore de détection de
charge [Zhou 12]. Des SET & deux ilots ont été réalisés et simulés, exhibant un diagramme

de stabilité non plus en diamants, mais en nids d’abeille [Fujiwara 06}, van der Wiel 02].

Depuis quelques années, une nouvelle utilisation du SET en tant que module thermo-
électrique suscite l'intérét des chercheurs [Beenakker 92, [Nakpathomkun 11]. Ce domaine
ne cherche pas réellement & tirer profit du blocage de Coulomb, mais voit d’'un bon oeil la

discrétisation des niveaux d’énergie dans I'ilot.
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FIGURE 1.17 — (a) Vue SEM du SET, (b) diagramme de stabilité en fonction de la grille
1, (¢) diagramme du courant en fonction des tensions de grille, & une tension Vpg donnée
et (d) opérations XNOR et XOR réalisées a partir de ces courbes.

1.4 Thermoélectricité et boites quantiques

1.4.1 Principe de la thermoélectricité

Les effets thermoélectriques, ou la possibilité de produire de ’électricité a partir d’une
différence de température (et vice-versa), ont été découverts il y a plus de deux siécles.
Apreés des premiéres applications au début du XX¢ siécle, vite supplantées par les moteurs
thermiques, ce sujet est réapparu dans les années 50, avec la nécessité d’alimenter élec-
triquement les sondes spatiales (Voyager, lancée en 1977) et grace aux travaux de Ioffé
sur les semi-conducteurs. Mais ce n’est que depuis le milieu des années 90, avec la grande
contrainte de I’échauffement dans les micro et nanodispositifs, et dans un contexte ou
I'impact environnemental des énergies fossiles combiné & la demande mondiale en énergie
cristallisent les tensions politiques et sociales, que la thermoélectricité revét un importance
cruciale. La possibilité de récupérer et de convertir la chaleur perdue par les moteurs, usines

ou logements est donc une sujet de recherche trés en Vue.El

6. Le cours de Lundstrom & Purdue propose une vision physique "simple" pour comprendre ces effets
dans les nanodispositifs : http://nanohub.org/resources/7370
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FIGURE 1.18 — Illustration de l'effet Seebeck dans un semi-conducteur de type n dont
les extrémités sont & deux températures différentes. Nous sommes en circuit ouvert. Les
électrons rouges représentent les électrons diffusant la chaleur de la source chaude a la
source froide. Pour contrer ce courant, une différence de tension AV = V. se crée et les
électrons bleus circulent de la source froide a la source chaude pour rétablir I = 0.

Le premier & observer un phénoméne thermoélectrique fut Thomas Seebeck, en 1821.
Il observa qu’'une différence de température appliquée a travers un matériau, créait une
différence de potentiel. Pour illustrer I'effet Seebeck, nous prenons l’exemple d’un semi-
conducteur de type n en circuit ouvert (I = 0), aux extrémités duquel nous appliquons
une différence de température AT = Tepaup — Trromp (FIGURE . La différence de
température implique une diffusion des électrons du réservoir chaud au réservoir froid.
Or, étant donné que le courant est nul aux bornes du semi-conducteur, une différence de
potentiel AV = V. (pour open circuit) dans le sens réservoir froid vers réservoir chaud
se crée afin de forcer un flux d’électrons de I’électrode froide & la chaude égal & celui se

déplacant de la source chaude a la froide.

Ainsi, si sur ce méme dispositif, nous appliquons une différence de potentiel positive
mais inférieure & V., celle-ci n’est pas suffisante pour contrer le courant du & la différence
de température : le courant et la tension sont dans le méme sens, nous sommes en systéme
générateur. Ce type de générateur thermoélectrique est appelé moteur thermique a échange
de particules (particle-exchange heat engine), les particules se déplagant en pompant de
I'énergie au réservoir chaud qu’elles relachent ensuite dans le réservoir froid [Humphrey 05].
La qualité d’un dispositif thermoélectrique est traditionnellement quantifiée par la figure

de mérite sans dimension ZT', donné par la relation :

T (1.1)
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ol G est la conductance électronique, « le coefficient Seebeck, et K la conductance ther-
mique. Toute la difficulté de trouver un bon matériau pour des applications thermoélec-
triques se trouve dans cette formule, tant il semble difficile d’avoir un bon conducteur
électrique - propriété plutot réservée aux métaux - qui soit également un mauvais conduc-
teur thermique, ce qui est plutdt I’apanage des isolants. La loi de Wiedemann-Franz, dans
les métaux, qui énonce la relation k = LTo, ol k et o sont les conductivités thermique et
électrique, T' la température, et L le nombre de Lorenz, illustre les limites pour optimiser le
ZT dans les solides conventionnels, puisqu’une augmentation de la conductance électrique

conduit & une augmentation comparable de la conductance thermique.

Aussi, pour étre compétitifs face aux moteurs thermiques conventionnels, on estime
que les dispositifs doivent atteindre un Z7T" autour de 2, tandis que les meilleurs dispositifs
mis sur le marché ont une figure de mérite proche de l'unité [Bell 08]. Le matériau le
plus courant pour des applications thermoélectriques reste le Tellurure de Bismuth(III)
BisTes, connu depuis les années 1950 [Heikes 61]. Ses alliages avec le SbaTes ou le BiaSes,
pour différentes concentrations de porteurs, permettent d’obtenir des ZT entre 0,8 et 1,1,
a différentes températures de fonctionnement. Les matériaux basés sur des éléments du
groupe IV (PbTe, GeTe et SnTe) conduisent a des ZT dans cette méme gamme, pour des

températures entre 500 K et 900 K. Une revue plus détaillée est proposée dans [Snyder 08].

La recherche de nouveaux matériaux pour la thermoélectricité reste donc trés ouverte,
et depuis 1993, se tourne vers les systémes a faible dimension. Cette année-1a, Hicks et
Dresselhaus du MIT proposaient un modéle théorique prédisant une augmentation des
figures de mérite dans les nanofils et puits quantiques en bismuth, comparé au bismuth

massique [Hicks 93al, [Hicks 93b].

Dés lors, les systémes a faible dimensionnalité ont été étudiés pour leurs applications
thermoélectriques. Un ZT de 2,4 a température ambiante a été montré dans un réseau de
couches minces thermoélectriques [Venkatasubramanian 01], un réseau de boites quantiques
a ensuite permis d’atteindre une figure de mérite de 3,2 4 500°C [Harman 02]. Une variation
de la taille et du dopage en impuretés des nanofils silicium permet également de moduler
leurs performances thermoélectriques (Z7 ~ 1) [Boukai 08, [Hochbaum 08|. Dans notre

équipe, Fulvio Mazzamuto a démontré théoriquement que la nanostructuration du graphéne
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permettait de réduire énormément la conductance thermique du graphéne, qui posséde
pourtant la conductivité thermique la plus élevée des principaux matériaux utilisés en
électronique, obtenant ainsi un Z7 de 1 pour une nanostructuration particuliére avec un

trés fort facteur de puissance [Mazzamuto 11al [Mazzamuto 11b].

1.4.2 Conduction thermique, niveaux discrets et probléme des phonons

Lors du transfert thermique, il faut différencier deux processus de transfert d’énergie.
Le premier est lié & un déplacement macroscopique de particules, et donc au courant, qu’on
peut qualifier d’advection électronique, chaque électron portant une énergie a7e ot v est
le coefficient Seebeck, e est la charge élémentaire d’un électron (trou) et 7" la température
moyenne du dispositif. Si le courant est nul dans un dispositif, alors le terme d’advection
lest également. Le transfert thermique peut également se faire par conduction via les
électrons/trous et les phonons, de proche en proche, et peut donc exister en ’absence de
courant, en cas de différence de température, et le courant thermique résultant est donné
par KAT avec K la conductance thermique [Apertet 12]. Le courant thermique I s’écrit
finalement :

19 = oTI 4+ KAT (1.2)

Ainsi, le courant advectif va plutét favoriser 'effet thermoélectrique, I’électron apportant sa
chaleur d’une électrode & l'autre, tandis que le courant conductif va étre considéré comme
une perte d’énergie, I’électron se relaxant durant son trajet. C’est pour cette raison que la

conductance thermique K apparait au dénominateur de la figure de mérite ZT (1.1)).

Conductance thermique sur un niveau discret Dans le modéle semi-classique, I’éner-

gie d'un électron est :
R2(k2 + k2 + k2

ou h est la constante de Planck réduite, k le vecteur d’onde et m* est la masse effective
(isotrope). On sait que si une dimension du matériau suivant une direction est de I'ordre
de la longueur d’onde de Fermi A\rp = 27 /k, alors I’énergie dans cette direction est quan-
tifiée. Ainsi, dans une boite quantique, le matériau est confiné dans les trois dimensions,

et ’énergie est quantifiée dans les trois dimensions. Ainsi, dans une boite quantique, un
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1.5. LE BRUIT EN NANOELECTRONIQUE

électron ne peut relaxer et perdre de l'énergie : la conductance thermique (des électrons)
est nulle, la figure de mérite est largement améliorée. Les structures & boites quantiques

ont donc un intérét potentiel élevé pour la thermoélectricité.

Le SET, dispositif trés simple utilisant une boite quantique, est donc un candidat trés
sérieux en tant que dispositif thermoélectrique : si 'on considére que le transfert tunnel se
fait & énergie constante, le systéme oxyde-ilot-oxyde a une conductance thermique due aux
électrons nulle, conduisant théoriquement & des figures de mérite infinies. La conductance
électronique ne doit pas étre nulle, c’est pour cette raison qu’il faudra éviter les zones de
blocage de Coulomb et se placer a des tensions de grille telles que AI/AVpg autour de

Vps = 0 ne soit pas nul.

Contribution des phonons Nous venons de voir que la conductance thermique due aux
électrons est nulle dans un ilot quantique. Mais il ne faut pas oublier que deux sources de
pertes thermiques existent : les électrons, et les phonons. La contribution de ces derniers
est supérieure a celle des électrons dans le cas d’un ilot semi-conducteur ('inverse dans
le cas métallique), et ont un second effet pervers : ils augmentent certes la conductivité
thermique par la vibration du réseau cristallin, mais ils interagissent également avec les
électrons, permettant ainsi la relaxation en énergie de ceux-ci, et I’élargissement des niveaux
d’énergie dans 1'ilot.

Cet effet d’élargissement par collision, ou collisional broadening, fut souligné par Biitti-
ker [Buttiker 88|, et il a été démontré que son importance est cruciale dans les nanocristaux
[Efros 75, Inoshita 96l Mnoshita 97, [Kral 98|, [Seebeck 05 [Stauber 00} Valentin 08]. La dimi-
nution des pertes de chaleur par les phonons est donc un probléme majeur, qui peut étre
résolu en multipliant les interfaces a faibles dimensions, stratégie connue pour disperser les

phonons [Harman 02) [Venkatasubramanian 01].

1.5 Le bruit en nanoélectronique

En 1918, Walter Schottky [Schottky 18| a déterminé, aprés élimination de toutes les

sources de bruit extérieures, deux sources de bruit dans les diodes & vide. La premiére
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source, due aux mouvements des électrons induits par la température, est appelée bruit
thermique, ou encore bruit de Johnson-Nyquist. Le second type de bruit est le bruit de
grenaille (shot noise (SN) en anglais), conséquence directe de la discrétisation de la charge.
En effet, si le courant électrique est bien la conséquence d’un flux d’électron, deux électrons
ne passent pas dans une jonction dans des intervalles de temps réguliers. Tel un passage
de voitures sur une autoroute ou la désintégration de noyaux radioactifs, le passage des
électrons entre deux électrodes dans une diode & vide suit une loi de Poisson (du nom de

Siméon Denis Poisson, 1781-1840).

L’entrée de l’électronique dans le monde mésoscopique, ou seuls quelques électrons
sont impliqués, ont fait du bruit de grenaille une thématique importante au cours des deux
derniéres décennies, et on peut retrouver d’exhaustifs tours d’horizons des travaux effectués

dans [de Jong 97| Blanter 00, Blanter 05].

En particulier, 'analyse du SN fournit des informations sur les régimes de transport,
complémentaires aux caractéristiques courant-tension observées jusqu’a présent, le courant

étant une caractéristique électronique du premier ordre, le bruit du deuxiéme.

Le SN est traditionnellement caractérisé dans les nanodispositifs par la densité spec-
trale des fluctuations de courant a une fréquence w, S(w), comparée a la densité spectrale
d’un systéme aux événements non corrélés (typiquement, la diode a vide), c’est & dire un
processus de Poisson, ot S(w) = 2e < I >, avec e la charge élémentaire d’'un électron (en
valeur absolue) et < I > le courant moyen parcourant le dispositif. L’augmentation ou la
diminution du bruit de grenaille a fréquence nulle S(0) sont quantifiées par le facteur de
Fano, F' = 5(0)/2e < I >. Ainsi, si F' = 1, le transport est Poissonnien, si F' < 1, le trans-
port est sous-Poissonien, et si F' > 1, super-Poissonien. Une autre maniére — équivalente
— d’obtenir le facteur de Fano est de comparer la variance et le nombre moyen d’électrons
N passant dans le dispositif pendant un temps donné, assez long pour considérer une fré-
quence nulle. Le facteur de Fano est alors donné par : F' = var(/N)/ < N >. Cette donnée

est également connue en probabilité et en statistique sous le terme «indice de dispersion».

De nombreux travaux ont été consacrés aux calculs de bruit de grenaille dans les
RTD, fonctionnant en régime cohérent ou séquentiel. Une diminution du bruit est cou-

ramment observée a la tension de résonance. Du bruit Super-poissonien a été mis en
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évidence dans le régime de conductance différentielle négative (NDC), a la fois expéri-
mentalement [Kuznetsov 98| [Safonov 03], [Nauen 04] et théoriquement [Aleshkin 06, Do 06,
Oriols 04 [Song 03]. La régle d’exclusion de Pauli, 'interaction de Coulomb (pour le bruit

sous-Poissonien) et I’accumulation de charge (a 'origine & la fois du bruit sous et super-
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FIGURE 1.19 — (a) Tension de drain et (b) facteur de Fano en fonction du courant dans
une double-jonction tunnel. Les carrés représentent les valeurs expérimentales obtenues par
Birk [Birk 95|, en trait continu, par la théorie de Hershfield [Hershfield 93].
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FIGURE 1.20 — (a) Schéma d’une vue en coupe du dispositif & un électron a boite quantique
formée dans un nanofil concu par Choi, (b) distribution statistique du nombre d’électrons
passés dans le dispositif pour des taux de transfert données et (c) facteur de Fano pour
différentes asymétries de taux de transfert tunnel. Les traits continus correspondent aux

valeurs théoriques [Hershfield 93].
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Poissonnien) sont généralement invoqués pour expliquer ces comportements, sans plus d’ex-

plications.

Le cas des systémes de blocage de Coulomb, pour lesquels la granularité des électrons est
le cceur du fonctionnement, est encore plus intéressant. Dans le cas des boites quantiques
couplées a des électrodes par des jonctions tunnel, Hershfield et al. [Hershfield 93| ont
prédit que si la caractéristique I — V' présente des escaliers de Coulomb bien définis, le
bruit de grenaille pouvait diminuer et atteindre une valeur limite F;, = 0,5 lorsqu’il y
a symétrie entre taux d’entrée I'y, et taux de sortie I'gys par transfert tunnel. Cela fut

également observé expérimentalement par Birk (FIGURE [1.19) [Birk 95|, et Choi (FIGURE
1.20) [Choi 12].

Du bruit super-Poissonien a également été démontré théoriquement par Gattobigio et
al. [Gattobigio 02] et V. Hung Nguyen [Nguyen 05, Nguyen 06| dans des systémes métal-
liques & boites quantiques couplées par des capacités (voir FIGURE . Il a également été
observé expérimentalement dans des ilots semi-conducteurs, en sondant pour des grandes
tensions les niveaux excités a temps de relaxation lent |[Gustavsson 06b|. Le bruit a été
formulé théoriquement pour le cas général de nano-objets asymétriques couplés a des élec-

trodes donnant naissance a des régimes de NDC [Thielmann 05].
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FIGURE 1.21 — (a) Schéma électrique du dispositif & double boites couplées capacitivement
simulé par V.H. Nguyen et (b) courant et facteur de Fano en fonction de la tension de
grille. Du bruit super-Poissonien (F = 11) apparait dans la zone de résistance différentielle
négative.
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1.6 Proposition de thése

Ce travail de thése a pour objectif d’étudier le transport électronique dans les dispositifs
& nanocristaux silicium. L’étude porte en grande partie sur une compréhension physique
avancée des phénomeénes liés au transport a un électron, en particulier le courant et le
bruit de grenaille, mais elle discute également de la pertinence de I’application du SET a la
thermoélectricité, puisque les nanocristaux semblent étre de bons candidats pour obtenir

des figures de mérite Z1" importantes.

Pour ce faire, j’ai mis en oeuvre une extension du simulateur SENS (pour Single-
Electron Nanostructures) développé dans 1'équipe pour ’étude du courant dans les double-
jonction tunnel [Sée 03] puis des modes de phonons dans les nanocristaux avec 1'objectif
de déterminer le courant dans les dispositifs & deux ilots [Valentin 08|, afin de calculer les
courants électroniques et thermiques dans les SET, ainsi que le bruit de grenaille dans
les dispositifs étudiés. Ce simulateur 3D repose sur la résolution des équations couplées
de Poisson-Schrodinger, donnant accés aux fonctions d’onde et énergies électroniques en
fonction des tensions de drain et de grille. Ces fonctions d’onde et énergies sont ensuite
utilisées pour calculer les taux de transfert tunnel dans le cadre de la régle d’or de Fermi.
Ces taux de transfert tunnel permettent ensuite de calculer & la fois le courant électronique,
le courant thermique (des électrons) ainsi que le bruit de grenaille. L’¢largissement des ni-
veaux par interaction électron-phonon a également été intégré aux calculs en considérant

des élargissements Lorentziens.

Ce mémoire s’articule autour de cing chapitres. Dans le premier chapitre introduc-
tif, nous avons fait un petit tour d’horizon des propriétés des boites quantiques et des
applications existantes ou potentielles qui en découlent, avant de nous concentrer sur le
blocage de Coulomb, conséquence de la forte interaction électron-électron régnant au sein
de I'flot. Aprés avoir étudié le principe du blocage de Coulomb dans une structure ap-
pelée double-jonction tunnel, nous avons discuté succinctement comment ce phénomeéne
permettait d’augmenter la durée de vie des mémoires flash. Nous avons ensuite décrit le
fonctionnement d’un SET, dispositif basique reposant sur le blocage de Coulomb, et fait

un court état de l'art sur les SET expérimentaux actuels et leurs utilisations. La thermo-
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électricité, que nous avons introduite, est I'un des domaines particuliérement intéressants
pour le SET, pour sa structure électronique discréte, supprimant les pertes thermiques par
les électrons. Enfin, nous nous sommes penchés sur le bruit de grenaille, conséquence de la
granularité de la charge, de plus en plus mise en évidence dans les nanodispositifs, et qui
plus est au coeur méme du principe de fonctionnement des dispositifs & un électron. Cette

problématique est trés étudiée en physique mésoscopique.

Le travail effectué durant cette thése est développé dans les quatre chapitres suivants :

— Le deuxiéme chapitre détaille les caractéristiques du simulateur SENS, et précise no-
tamment les modifications apportées pour 'étude du SET, ainsi que les méthodes
développées pour calculer les courants électroniques et de chaleur dans ces disposi-
tifs, dans le cas d’ilots & niveaux discrets et dans celui d’ilots a niveaux élargis par
collisional broadening.

— Le troisiéme chapitre est consacré a ’étude du courant obtenu dans un SET, en
remontant depuis 1’étude des fonctions d’onde en passant par les taux de transfert
tunnel. L’influence de paramétres tels que la taille de I'ilot, la dimension des barriéres
tunnel, la température et le nombre d’électrons occupant la boite est étudiée et
discutée.

— Le quatriéme chapitre porte sur le comportement du SET en tant que module ther-
moélectrique. Une différence de température aux électrodes y est appliquée, et nous
nous interrogerons sur la pertinence de 'utilisation d’un SET pour deux applications,
en tant qu’étalon pour le coefficient Seebeck, et en tant que générateur thermoélec-
trique. L’influence de la contribution des phonons sur les performances du SET est
également discutée.

— Enfin, le cinquiéme chapitre porte sur I’étude du bruit de grenaille dans une double-
jonction tunnel. La description d’un tel phénoméne étant souvent obscure, nous ten-
tons d’élaborer un outil simple et pédagogique, autant que possible, de compréhension
du comportement du bruit basé sur I’étude des taux de transfert tunnel, véritables
indicateurs du bruit de grenaille. L’influence des paramétres géométriques est égale-
ment étudiée afin de dégager des critéres technologiques permettant de limiter ou a

contrario d’augmenter le bruit de grenaille dans un dispositif & un électron.
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Chapitre 2

Le simulateur SENS (Single-Electron
Nanostructure Simulation) pour les
double-jonctions tunnel (DTJ) et les
transistors a un électron (SET)

2.1 Introduction

La compréhension du comportement des dispositifs & un électron tel que le SET, né-
cessite 1’élaboration de modéles afin de pouvoir simuler les dispositifs. La plupart des
approches sont basées sur la théorie dite "orthodoxe", une théorie phénoménologique qui
repose sur I'analyse électrique de circuits contenant des jonctions tunnel (dualité conden-
sateur/résistance) et des capacités (pour 1'électrode de grille d’'un SET, par exemple)

|Cordan 00, [Likharev 99, Royer 03, [Uchida 00, [Wasshuber 97|. Un schéma d'un SET et

de son circuit équivalent est donné en FIGURE [2.]]

Grille
Cg
Source Drain
Ry, C Ry, Cp

FIGURE 2.1 — Représentation schématique d'un SET et schéma électrique équivalent.
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Les modéles basés sur la théorie orthodoxe sont trés pratiques pour simuler des com-
posants et des circuits, demandant des temps de calculs courts, mais ont aussi leurs incon-
vénients :

— Cette théorie nécessite la connaissance de "résistances tunnel" pour déterminer le
courant. Ces données sont indépendantes de la température et donc ne sont théori-
quement correctes qu’a faible température.

— IIs sont discutables dans le cas d’ilots semi-conducteurs, car ils ne peuvent prendre
en compte tous les détails de la quantification des niveaux d’énergie dans les semi-
conducteurs, bien que des corrections puissent étre apportées pour les décrire de fagon

approximative [Dan 10].

Ainsi, pour des dispositifs & ilots métalliques, des modéles basés sur la description phy-
sique des jonctions tunnel et des capacités ont vu le jour afin de se libérer de la contrainte
de la détermination d’une "résistance tunnel". Les taux de transfert tunnel sont ensuite
calculés a partir des fonctions d’onde métalliques calculés dans ’approximation WKB. Un
simulateur MATLAB a été développé dans I’équipe par Johann Sée [Sée 03] pour calculer
le courant dans une double-jonction tunnel a ilots métalliques. La structure simulée fut
modifiée par Li Dongzhe au cours de son stage de Master, pour pouvoir simuler un dis-
positif asymétrique (électrodes de métaux différents et jonctions tunnel différentes) a ilot
sphérique, incluant donc les capacités sphére-plan entre les électrodes et I'tlot [Li 11]. Ce
modeéle avait pour objectif de simuler la réponse électronique en sortie d'un AFM (pointe
tungsténe) d’une structure composée de nanoparticules d’or déposées sur un isolant formé
par des molécules organiques auto-organisées (SAM) sur un substrat de silicium, lequel
SAM présente I'intérét d’avoir une épaisseur bien contrdlée [Aureau 10, Humbert 12].

Le code MARSSEA développé conjointement par I'Institut de Nanotechnologie de Lyon
(INL) et I'Université de Sherbrook (LN2) reposant sur le méme principe et incluant une
contribution thermoionique permet de simuler des SET a ilots métalliques & haute tempé-

rature afin de les intégrer dans des circuits CMOS [Jouvet 12].

Une description physique des ilots semi-conducteurs nécessite la résolution des équa-

tions couplées de Poisson et Schrodinger [de Sousa 02| pour obtenir les fonctions d’onde et
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les énergies dans I'ilot. Quelques modéles ont été proposés en utilisant la théorie de la fonc-
tionnelle de la densité (DFT), afin d’inclure les effets a plusieurs corps. Scholtz a calculé
la réponse linéaire d'un SET GaAs/GaAlAs ou l'ilot est formé électrostatiquement dans
un gaz 2D et couplé & un réservoir par des constrictions [Scholze 00]. Fiori a determiné
la conductance d'un (SOI)SET en utilisant une expression générique pour la conductance
[Fiori 05].

Dans notre équipe, Johann Sée a développé le simulateur SENS dans le cadre de sa thése
afin de simuler une double-jonction tunnel a ilot silicium [Sée 03|. L’effet des phonons a
ensuite été intégré dans le simulateur par Audrey Valentin afin de justifier I'hypothése d’un
transport séquentiel dans ces dispositifs, ainsi que pour calculer le courant dans une triple-
jonction tunnel (structure a deux ilots) [Valentin 08|. Ce travail de thése a été consacré
au développement du simulateur pour prendre en compte ’ajout d’une électrode grille, et

ainsi simuler un SET.

Le simulateur SENS repose sur trois parties :

— Détermination de la structure électronique des nanocristaux de Silicium par résolu-
tion des équations couplées de Poisson et Schrodinger (fonctions d’ondes et énergies
dans l'flot)

— Calcul de taux de transfert tunnel par la régle d’or de Fermi et le formalisme de
Bardeen

— Obtention des caractéristiques électroniques et thermiques, par résolution de I’équa-

tion maitresse ou algorithme Monte-Carlo

2.2 Modéle a niveaux d’énergies discrets

2.2.1 Structure électronique des ilots Silicium

La structure électronique des nanocristaux de Silicium entourés de silice est obtenue en
résolvant les équations couplées de Poisson et Schrédinger. L’équation de Schrédinger est
résolue par la méthode de Hartree dans ’approximation de la masse effective. La méthode

d’Hartree part du principe que la fonction d’onde globale ¥ peut se décomposer en un
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produit de fonctions d’ondes électroniques élémentaires W; associées a chacun des électrons
pris indépendamment.

U=0; Ty (2.1)

Cette méthode ne prend pas en compte 'antisymétrie de la fonction d’onde globale, et
n’est donc théoriquement pas correcte pour les systémes a plus de deux électrons sur le
niveau fondamental (pour les niveaux a deux électrons, l'antisymétrie est assurée par le
spin de la fonction d’onde), sachant que, du fait des six vallées A et du spin, les niveaux
dans le silicium sont 12 fois dégénérés. Néanmoins en comparant cette méthode avec la
théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT), théoriquement « plus exacte » car prenant
en compte les effets & plusieurs corps, les résultats sont sensiblement identiques pour des
nanocristaux comptant jusqu’a 15 électrons en leur sein, avec une erreur ne dépassant pas
les 5% [Sée 02b]. La méthode de Hartree présente ’avantage de donner accés aux fonctions
d’onde électroniques et aux énergies de chaque électron individuellement, cruciales pour la
détermination des taux de transfert tunnel, c¢’est pourquoi cette méthode est retenue. La
seconde approximation, celle de la masse effective — considérée isotrope car aucune direction
cristalline préférentielle n’est retenue — a également été validée pour des ilots de diamétre
supérieurs 4 3 nm, en comparaison avec un modéle semi-empirique de liaisons fortes sp3d®

[Sée 02al.

Au cours de cette thése, les simulations ne dépassent jamais 7 électrons. Nous nous

contenterons alors de considérer uniquement le niveau fondamental dans le nanocristal.

__________________________________

_________________

FIGURE 2.2 — Allure des niveaux d’énergie dans une boite quantique : (a) elle contient un
niveau fondamental et plusieurs niveaux excités; (b) l'ajout d’un électron décale tous les
niveaux ;(c) chaque niveau est 12 fois dégénéré, si la boite contient un nombre supérieur
d’électron, les niveaux excités se remplissent (figure issue de [Valentin 08])
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Néanmoins, en raison de la forte interaction électron-électron dans la boite, la hauteur du
niveau fondamental dépend du nombre d’électrons qu’il contient FIGURE [2.2] Ainsi, chaque
électron sur le niveau fondamental a la méme fonction d’onde électronique ¥; et la méme
énergie (ou potentiel chimique) p;, mais celles-ci dépendent du nombre d’électrons N dans

I'ilot.

Pour chaque configuration en tension (drain et grille) et chaque nombre d’électrons i
dans l'ilot, dans les approximations sus-citées, le systéme d’équations couplées Poisson-
Schrodinger est donc :

(59 (59) + Veons + Vo + Veour,| Wi = s
v (5506‘/001%) = ep;

N , (2.2)
pi =— 2. |l
=1
J#i
avec :
v, Fonction d’onde du ¢ électron
i Energie du niveau occupé par le ¢ électron

Veong  Potentiel de confinement
Vpor  Potentiel du a la polarisation aux électrodes (voir ci-apres)
Veout, Potentiel d’interaction entre 1’électron i et le reste des électrons dans I'ilot

3

Di Densité électronique vue par 1’électron ¢ dans I'ilot
m Masse effective

€0,  Permittivité du vide, permittivité relative

h Constante de Planck

e charge élémentaire d’un électron

Il faut prendre garde en calculant p; et Vi, a ne pas prendre en compte le ¢¢ électron sur
le niveau, afin d’éviter de calculer I'interaction de l’électron sur lui-méme (d’ou la somme

de 1 & N en excluant 'électron ¢ dans I'expression (2.2)) de p;).

Détermination du potentiel de polarisation V,, Ce potentiel est dii & I’application
d’un potentiel aux électrodes, et est obtenu en amont de la simulation Poisson-Schrédinger,

en résolvant ’équation de Poisson sans charge.
6 <€€06VZBOZ) =0 (2.3)

Les conditions aux limites (de Dirichlet) pour résoudre cette équation dépendent du dis-

positif étudié. Ainsi, les conditions aux limites définies pour la double jonction tunnel

41



2.2. MODELE A NIVEAUX D’ENERGIES DISCRETS

(FIGURE [2.3h) sont, avec les notations de la FIGURE :

{ %Ol(x§x57yaz):0 (2 4)
Vpol(x > 2p,y, 2) = €Vps '

Pour simuler le potentiel de polarisation dans un SET (FIGURE [2.3b), il a fallu limiter ces
électrodes dans ’espace en raison de la présence de I’électrode de grille, et en utilisant les
notations de la FIGURE [2.3] ces conditions deviennent :

Vpol(z < 25, —d/2 <y < d/2,2) =0

‘/pol(x > TD, _d/2 < Yy < d/27z) = éVDS (25)
Vool (2, > ya, z) = EVas

La différence entre ces deux potentiels est illustrée en FIGURE [2.4]

z z

(a) Double-jonction tunnel (b) Transistor a un électron

FIGURE 2.3 — Schéma d’une double-jonction tunnel(a) et d'un SET(b) avec les coordonnées

de I'électrode et de I'ilot
Vps = —0,3V Vps = —0,3V;Vas = 0,5V

\ oy
2 N ‘\
\\\“‘:\\\‘\\\\\\\\\\\\“ “\“ X ‘\“ “‘ “ 02-
\ R
TR
i

= < 0
2 2
-0.2-
>2 2
-0.4
3 ‘\ “ ‘\\\\\\\\\\\\\\\\“\\\\\‘
\“\‘ “‘\:\ “\ “‘\\‘“\\\\\ Ty T W 5 '
x(A) -50 100 y (&)
(a) Double-jonction tunnel (b) Transistor a un électron

FIGURE 2.4 — Potentiel de polarisation d’une double-jonction tunnel(a) et d’'un SET(b)
avec les mémes dimensions d’ilot, d’oxyde source et drain.
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Résolution des équations couplées de Poisson et Schrodinger L’équation de
Schrédinger est résolue numériquement en la discrétisant par méthode des différences fi-
nies, et les valeurs propres sont définies par un algorithme de type Arnoldi, bien adapté

aux matrices creuses.

Les équations de Poisson (sans charge pour le calcul de V},,;, avec charge pour celui de
Veour;) sont discrétisées par différences finies et les potentiels d’interaction et de polarisation

sont déterminés par un algorithme de relaxation.

Le critére de tolérance tol de fin de la résolution porte sur ’énergie totale Eror dans
le systéme, définie comme la somme de ’énergie de chaque électron, a laquelle nous sous-
trayons la moitié de la contribution de I'intéraction électron-électron V,q,,, car prise en
compte deux fois dans la somme des énergies :

1 _
Eror =i (Mi - 2/ ‘I’chouli‘I’idV> (2.6)

Un schéma de l'algorithme de résolution auto-cohérente des équations de Poisson et Schro-

dinger est proposé en FIGURE [2.5]

2.2.2 Fréquences de transfert tunnel

Les fréquences de transferts tunnel électrodes source ou drain vers 'ilot (noté d) lorsque
que n électrons sont dans la boite sont notées I'tq(n) et d’ilot vers électrode T'qr,(n), avec
L = S(ource) ou D(rain). On considére que dans un SET, 'oxyde de grille est assez épais
pour considérer le transfert électronique entre grille et ilot négligeable. Les quatre taux de

transfert tunnel sont schématisés dans la FIGURE P.6l

Le transport des électrons au sein des dispositifs étudiés est considéré comme séquentiel
[Valentin 08] ; dés lors, nous traitons 'effet tunnel comme une perturbation et appliquons
la régle d’or de Fermi. En ’absence d’élargissement des niveaux d’énergie dans 1'ilot, c’est-

a-dire, dans le cas de niveaux discrets, les taux de transfert tunnel sont donnés par :

Tra(n) = 2% [ |ML(Er,n+ 1)2pL(EL) fL(EL, T)laot(n)0(EL — pint1)dEL
2.7)
Tan(n) = 2% [ IML(EL,n)*pr(EL)(1 = fL(EL, T))gaot(n)6 (EL — pin)dEL

43



2.2. MODELE A NIVEAUX D’ENERGIES DISCRETS

détermination de V,,
Résolution de Poisson sans
charge

v

Calcul de 1,9, y,© i =nombre
Résolution de I’équation de | d’électrons dans
Schrodinger avec V, 0 I’ilot

v

Calcul de E%)T

v

k=1

oul;

A 4
détermination de Veou,
Résolution de I’équation de
Poisson avec

(i) [Gyav
o | i
A v

Calcul de u,®, y,®
Résolution de I’équation de
Schrodinger

v

Calcul de E%)T

non

FIGURE 2.5 — Algorithme de la résolution auto-cohérente des équations de Schrodinger et
Poisson dans le cadre de la méthode de Hartree, pour une tension Vpg (et Vigg) et un
nombre d’électron donné.
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FIGURE 2.6 — Représentation des taux de transfert tunnel dans une double-jonction tunnel
(les mémes que dans un SET)

avec
pr(E) Densité électronique dans l'électrode L & 'énergie E
fu(E,T) Statistique de Fermi-Dirac dans 1’électrode L,
’ a I’énergie I et la température T'
Nombre d’états libres (occupés) dans l'ilot.
Pour n électrons, lqot(n) = 12 — ggot(n)
Elément de matrice quantifiant la probabilité de transmission
des électrons par effet tunnel

ldot (TL), 9dot (n)
ML (E7 77,)
Les n+ 1 apparaissant dans I';4(n) sont dus au fait que lorsque le transfert se fait vers
le (n + 1) niveau, il y a n électrons dans la boite.

En simplifiant le terme §(Ey, — fi,(41)), exprimant la conservation de I'énergie au cours

du transfert tunnel, nous obtenons :

Tra(n) = 25 (Mg (pn+1,n + 1) oL (tns1)ldot (0) fr.(pnt1, T)
(2.8)

Tav(n) = 25 [ ML (pn, 7)oz (kn)gaot (n) (1 = fL(pn, T)))

Calcul de I’élément de matrice My L’élément de matrice My, est determiné par le

formalisme de Bardeen [Bardeen 61, [Sée 03].

2
My (n) = mzio / / (UL gop (1) — Wy () VT )dS (2.9)
S

barr

Uy et Wyue(n) sont les fonctions d’onde électronique dans les électrodes et dans l'ilot,
respectivement. Spq est une surface choisie arbitrairement dans la barriére tunnel entre
I’électrode et I'tlot. Pour calculer cet élément de matrice, nous séparons tout d’abord le

systéme (source-oxyde-ilot-oxyde-drain) en trois sous-systémes (source-oxyde, oxyde-ilot-
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oxyde et oxyde-drain) de la maniére présentée FIGURE chaque fonction d’onde (V¥g,
V40t €t W p respectivement) étant calculée dans un sous-systéme. Pour des raisons pratiques,

la séparation des systémes est faite au milieu des barriéres.

Les fonctions d’onde dans 'ilot W4, (n) sont les fonctions d’onde déterminées pour
chaque électron par les équations de Poisson-Schrédinger. Les fonctions d’onde dans les
électrodes (¥g et Wp) sont estimées en utilisant une expression analytique, dans ’approxi-
mation de Wentzel-Kramer-Brillouin (WKB). Le calcul détaillé de ces fonctions d’ondes et
des éléments de matrice en résultant est présenté dans annexe[A] En utilisant les notations
de la FIGURE [2.7] avec Qg et Qp volume des électrodes source et drain respectivement, et

en posant :

2Mme 2mg;
ks = \/m(E_ ECS) as = \/ o0, (WJGW + VOS - E)

> h2 . n? (2.10)
Me msio
by = [T o) o= P 45, - )

les éléments de matrice (au carré, car c’est ainsi qu'ils sont utilisés en (2.8))) prennent la
forme :

2
Mel? = h? 2 k%
S| = M 0 2 |

5102 Sz Te 207 - T '

S %io2 S %a'r‘r + ‘/05 )

hS(‘/bar’r + Vog — E) Vo 3/2
-2 = 1—11- -
e ( I Viarr + Vo — B

2

x / / (¥ Waor (— )2 — hs /2,2, ) + a5 Waor(—d/2 — hs /2, 7,y))dyd=[2.11)

Sbarr
et
B2 \? 2 k2
Mp? =< ) 2 1
msio, QD ]{?2 + me OZZ 1— ‘/OD + eV ‘
b 52;102 b ‘/barr + pr —F
ho Vearr + Vo, — E) Vo, +eV  \*?
-2 1—(1-—
TP ( TSV, o) Varr + Vo, — B
2
x / / (FWaot(d)2 + hp /2 2,y) — apWan(d)2 + hp /2,2, 3))dydz| (2.12)
Sba'rT
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E
Vbarr+V0s +
A \Jk V”””IV%
|
] T
I
V! 52 a0, >
arr |0 | e ] — e h
=dg— ¢Si02 : hs i, b
& _____ ~ ] >
L 0
Ey; -d/2 \d/ )
E Fp
E A
CS VeVDS
E.
Vps>0 D
E
Vbarr+V0s 4 ;
\L E Vbarr+V0D
[ 1€
}LS a2 B hy,
2 20 2
L 0
E EE—
fs -d/2
dr2
Ey
D
ECS
i ECD
Yy Yeor Yp

FI1GURE 2.7 — Diagramme des bandes de la structure ainsi que la décomposition du systéme
en trois sous-systémes indépendants.
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2.2.3 Courant électrique et courant de chaleur

Pour déterminer les courants électriques (charge moyenne passée dans une jonction par
unité de temps) et les courants de chaleur (énergie moyenne passée dans une jonction par
unité de temps), notre modéle dispose de deux méthodes, chacune présentant ses avantages :

— P’équation maitresse, rapide mais ne donnant que des résultats en terme du nombre
moyen d’électrons dans I'ilot.

— un algorithme Monte-Carlo, cotiteuse en temps de calcul, mais permettant de
suivre instantanément 1’évolution du nombre d’électrons dans la boite quantique,
utile dans I’étude du bruit, que 'on verra dans le chapitre
Nous privilégierons I’équation maitresse dans les autres chapitres.

Ces méthodes sont détaillées dans la thése de J. Sée [Sée 03], et nous nous contenterons ici

d’en exposer les étapes les plus importantes, celles qui nous seront utiles dans cette thése.

2.2.3.1 Equation maitresse

La méthode de I’équation maitresse consiste a trouver la probabilité P(n,t) d’avoir n
électrons dans 'ilot & I'instant ¢. On s’aide pour cela de la probabilité P(n,t + dt) d’avoir
n électrons dans la boite a l'instant ¢ + dt. C’est donc la somme de la probabilité d’avoir n
électrons a l'instant ¢, et aucun événement tunnel entre ¢ et ¢t 4 dt, de la probabilité d’avoir
n — 1 électrons a l'instant ¢, et un événement tunnel électrode vers ilot entre t et t + dt,
et de la probabilité d’avoir n + 1 électrons a l'instant ¢, et un événement tunnel ilot vers

électrode entre t et t + dt. Ce qui en équation se traduit par :

P(n,t+ dt) =P(n,t)[1 — I'ga(n)dt][1 — Tpa(n)dt][1 — Tas(n)dt][1 — Tap(n)dt]
+P(n —1,t)[Lsq(n — 1)dt + Tpg(n — 1)dt] (2.13)
+P(TL +1, t)[rds (TL + 1)dt + FdD(TL + 1)dt]

En ne conservant que les termes du premier ordre, nous obtenons I’équation maitresse :

dP(n,t)

5 = P(n:t)[Tsa(n) + Tpa(n) + Tas(n) + Tap(n)]

+P(n— 1,8)[Tsa(n — 1) + Tpa(n — 1)] (2.14)
+P(n+1,t)[Las(n + 1) + Lap(n + 1)]
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dont la solution est :

P(t)=eTP(0) (2.15)
P(0,1)
P(1,t
avec P(t) = ) ot N est le nombre maximal d’électrons dans 1'ilot
P(N,t)
et la matrice I' définie comme :
-r%0) =) 0 ~ : - 0

0 I't(n—2) -T%mn-1) T~ (n)
I = . . rt(n—-1) -TI%n) T~ (n+l)
I't(n) -T%n+l) T~ (n+2)

0
0 . . . 0 Ir't(N-1) -T%N)
I%(n) = Tsa(n)+Tpa(n) +Tas(n) +Lap(n)
ou: ¢ I'f(n) = Tga(n)+Ipa(n)
I~ (n) = FdS (n) + FdD(n)

En faisant tendre t vers l'infini, nous avons donc accés a la probabilité stationnaire

d’avoir n électrons dans l'ilot P(n) = P(n,t — 00)
2.2.3.2 Monte-Carlo

Un autre moyen d’obtenir le courant est la méthode Monte-Carlo. Cette méthode est
trés puissante car elle permet de suivre I’évolution du nombre d’électrons n dans l'ilot en
fonction du temps, comme on peut le voir FIGURE [2.8] ainsi que le nombre d’électrons ng

ou np ayant traversé la jonction tunnel source ou drain respectivement.

L’algorithme va consister a tirer au sort tout d’abord un temps de vol 7, (un temps
durant lequel le nombre d’électrons dans I'ilot ne va pas changer, ou, autrement dit, un
temps durant lequel aucun événement tunnel ne se produit). Ce tirage au sort est fonction
de la somme des fréquences de tous les transferts tunnel possibles & cet état n, c¢’est-a-dire
Tot(n) = Tgq(n) + Tpa(n) + Tas(n) + Tap(n). Apreés cela, nous tirons au sort I’événement
tunnel se produisant aprés ce temps de vol, sachant que la probabilité qu’'un événement
tunnel ¢ soit tiré au sort est I'; /T’ . Le processus est répété jusqu’a atteindre un temps total
tior suffisamment grand pour atteindre le régime stationnaire. L’organigramme simplifié de

la simulation Monte-Carlo est montré en FIGURE
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nombre d’électrons

dans I’1lot

H HHH HHH 4 + +# -+

+

0

1

2
temps (Us)

FI1GURE 2.8 — Exemple de suivi temporel du nombre d’électrons dans I'flot par méthode
Monte-Carlo dans un dispositif limité a 2 électrons. Les croix rouges représentent un passage
dans la jonction source. Le courant résultant de l'algorithme complet est de 2 pA

t—1t+t
Iy 1ty T 1,y

tirage au sort d’un temps de
vol ¢

vol

vol

{

tirage au sort d’un
événement tunnel

Sd dD
N—N+1 N«N+1 N« N-1 N—N-1
ng<—ng+ 1 np<—np-1 ng <« ng- 1 np«—np+ 1

{

y
oul
t<t,, ?
non
fin

FIGURE 2.9 — Organigramme de résolution de l’algorithme Monte-Carlo.

50



2.2. MODELE A NIVEAUX D’ENERGIES DISCRETS

Pour obtenir le courant, il suffit donc de comptabiliser le nombre de particules ng ou
np passées (algébriquement - positif dans le sens source-ilot-drain, négatif sinon) durant
un temps t:; dans la jonction source ou drain, respectivement, tout en sachant que leur
nombre moyen sera le méme en régime stationnaire. Le courant moyen est alors défini

comme étant :

(I) = eS = D (2.16)

Nous pouvons également retrouver la probabilité stationnaire d’avoir n électrons dans I'ilot
pour un t,; suffisamment grand, en récupérant le temps ¢,, durant lequel I'ilot a n électrons

en son sein :

P(n) = ;—"t (2.17)

2.2.3.3 Calculs des courants électriques et de chaleur

L’étude de la thermoélectricité dans les SET nécessite la connaissance non seulement
des courants électriques, mais aussi des courants de chaleur. Dans notre modéle, la déter-
mination des transferts tunnel se font a énergie constante : il n’y a donc pas de pertes
d’énergie dans les oxydes tunnel. Nous allons différencier les courants électrode vers ilot et

ilot vers électrode pour bien les définir.

électrode

(2) (b)

FIGURE 2.10 — [lustration du transfert tunnel (a) électrode vers ilot, (b) ilot vers électrode,
avec un ilot a niveaux d’énergie discrets.
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Courants électrode vers ilot Le transfert électrode vers ilot est illustré en FIGURE
[2.10p. Le nombre d’électrons n.- traversant la jonction électrode-ilot pour rejoindre le

niveau a n électrons par unité de temps est donné par la relation :
Ne- = P(n—1)I'g(n —1) (2.18)

Nous considérons P(n — 1) et I'pq(n — 1) car lorsque le transfert tunnel vers le niveau avec

n électrons se fait lorsque n — 1 électrons sont dans 1'ilot.

Chaque électron rejoignant le niveau n a une charge € et une énergie p,. Ainsi, en
sommant sur les N niveaux d’énergies disponibles, nous obtenons le courant électrique I 4

et le courant de chaleur I?d :
Ing= Z eP(n — 1) a(n— 1) (2.19)

g, = Zun n—1)I'ra(n—1) (2.20)

Courants ilot vers électrode Le transfert ilot vers électrode est illustré en FIGURE
[2.10b. Le nombre d’électrons n,- traversant la jonction électrode-ilot pour rejoindre le

niveau n par unité de temps est donné par la relation :
Ne- = P(n)lqp(n) (2.21)

Nous considérons P(n) et I'qr,(n) car le transfert tunnel se fait depuis le niveau a n électrons.

Chaque électron quittant le niveau n a une charge € et une énergie u,. Ainsi, en som-
mant sur les N niveaux d’énergie disponibles, nous obtenons le courant électrique I, et

le courant de chaleur IdQL :

IdL = ZGP FLd (222)

Ig = Zﬂn n)'La(n) (2.23)

Bilan sur un dispositif Nous considérons que les deux courants (de chaleur et électro-
nique) sont positifs lorsque les électrons vont dans la direction source-drain. Les électrons

ayant une charge négative, ces deux courants ont un "sens" différent (voir FIGURE [2.11)).
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FIGURE 2.11 — Convention de signes des courants électrique et de chaleur.

En régime stationnaire, le courant électrique dans la source et dans le drain sont les

mémes, nous avons donc :
=Ig=Ip=¢ Z P(n)[Las(n) — Tgq(n)] = & Z P(n)[Cpa(n) —Tap(n)]  (2.24)

Pour les courants de chaleur, I’égalité entre les courants source et drain n’est pas évidente.

Néanmoins, l'ilot ayant des niveaux d’énergie discrets, un électron arrivant au niveau n

repart du niveau n avec la méme énergie. Il n’y a donc pas de pertes d’énergie dans 1'ilot,

ce qui implique un courant de chaleur égal de part et d’autre de l'illot. Nous vérifierons
cette affirmation en section :

19 =1I¢ =Y pu[P(n—1Dlsa(n— 1) = P(n)Las(n)]

= 18 = =l P an(n) ~ Pln — lpa(n — 1) 229

2.3 Extension du modéle aux niveaux d’énergie élargis

Dans la section précédente, les niveaux d’énergie dans I'ilot ont été considérés comme
discrets. Néanmoins, I’approximation faite dans notre modéle d’un transport séquentiel
implique une perte de cohérence de I’électron dans I'ilot. Cette relaxation ne peut avoir lieu
que si I’électron subit des interactions dans I'ilot, interactions qui interviennent notamment
entre 1'flot et les phonons du nanocristal. Ces collisions ont pour effet d’élargir les niveaux

d’énergie, d’ou l'effet nommé "collisional broadening" [Buttiker 88|.

Cet effet n’est pas négligeable dans les nanocristaux [Buttiker 88, Inoshita 97, [Kral 98],
[Seebeck 05l [Stauber 00]. Audrey Valentin a calculé les fréquences d’interactions électron-

phonon dans les nanocristaux silicium étudiés et a démontré que ces fréquences sont bien
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supérieures aux fréquences de transfert tunnel, validant ainsi ’hypothése d’un transport
séquentiel, méme & faible température [Valentin 08|. L’effet du collisional broadening a
été ensuite incorporé dans notre modéle afin de simuler le transport électronique dans
les structures & deux ilots, ou l'interaction électron-phonon permet d’ouvrir une plage en

tension réaliste pour laquelle le courant est non nul [Valentin 09a] (voir FIGURE [2.12)).

<
N -0k | &
- = =200K E 10
15 30K | £
< 5 0
& 1.28 13
% 10 Bias V (V)
g ~
3 g
= 05
5 =
o
£
() 3 o
0 12 13 14
12 1.3 14 i
BiasV (V) Bias V. (V)

(b)

FIGURE 2.12 — (a) Structure a 2 ilots simulée et (b) courant obtenu sur une telle structure
a trois températures différentes. Le pic large montre que I'interaction électron-phonon a eu
pour effet d’élargir les niveaux d’énergies dans les ilots [Valentin 09al.

Dans cette these, I’élargissement des niveaux est pris en compte afin d’obtenir une figure
de mérite thermoélectrique ZT finie lors de I'utilisation des SET en dispositif thermoélec-
trique. En effet, comme nous ’avons dit dans le chapitre précédent, section dans le
cas de niveaux discrets, il n’y a pas de pertes de chaleur lors du transport électronique,
conduisant alors la figure de mérite ZT" & tendre vers 'infini. L’élargissement des niveaux,
et donc la relaxation des électrons dans I'ilot va inévitablement causer des pertes, que nous

quantifierons afin d’obtenir une conductance thermique non nulle.

2.3.1 Fonction spectrale

Pour prendre en compte I'élargissement des niveaux d’énergie dans 1’ilot, on considére
une fonction spectrale A(E), qui représente, a 27 prés, la densité de probabilité que I’élec-
tron dans l'ilot ait une énergie comprise entre E et E 4+ dE. Dans de nombreux ouvrages,

cette fonction est choisie comme Lorentzienne, dans le cadre du formalisme de Landauer
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et d’un transport cohérent, c’est-a-dire [Datta 97, [Ferry 99].

(H/2)?
(B — pi)? — (H/2)?

Cette Lorentzienne centrée en p a une largeur a mi-hauteur H, et est normalisée tel que

A(Emui) =

(2.26)

f A(E)dE = 27. Cette approximation est reprise majoritairement dans les publications

traitant de la thermoélectricté dans les boites quantiques [Mani 11, Nakpathomkun 10a].

En réalité, les calculs d’Audrey Valentin ont démontré que la fonction spectrale A(FE)
est plus complexe; elle est fonction des modes de phonons p dans 'ilot (responsables de
cet élargissement) et est donnée par :

—2Im[S,(B)]

AE 1) = RS (B))? + (TS (B)))?

(2.27)

ot ¥,(E) est la self-energy, terme perturbatif associé au couplage électron-phonon.

Cette expression a bien l'allure d’une Lorentzienne (centrée en p + Re[X,(E)]) mais
la dépendance de la self-energy 3,(E) en énergie fait que la fonction spectrale n’est pas
réellement Lorentzienne. Une comparaison entre une courbe Lorentzienne et une fonction
spectrale obtenue par les calculs d’Audrey Valentin est présentée FIGURE [2.13] Les fonc-
tions spectrales calculées ont effectivement deux satellites qui n’apparaissent pas sur une

Lorentzienne.

—Niveaux fondamental

"; —Niveau excité
,,2 1 v=4THz
Py
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w Energie E (meV)
(a) Lorentzienne (b) Calculs Audrey Valentin

FIGURE 2.13 — (a) Courbe Lorentzienne centrée en p, et (b)Fonctions spectrales obtenues

a partir de la self-energy

Néanmoins le calcul des fréquences de phonons, des self-energies et des densités spec-

trales (dépendantes de la température), ainsi que des courants électrique et de chaleur est
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2.3. EXTENSION DU MODELE AUX NIVEAUX D’ENERGIE ELARGIS

trés couteux, car ils ajoutent un tirage supplémentaire (tirage au sort du phonon) aux
simulations Monte-Carlo dans des calculs pour la thermoélectricité qui nécessitent égale-
ment de nombreuses simulations & différentes températures. Pour cette raison, nous avons
décidé de conserver ’expression d’ une fonction spectrale Lorentzienne , indépendante

du niveau d’énergie choisi, dont nous étudierons I'influence de la largeur.

2.3.2 Taux de transferts tunnel

L’¢élargissement des niveaux est introduit dans le modéle a partir des taux de transfert
tunnel. La fonction spectrale A(E) représentant a 27 prés la densité de probabilité de
trouver I’électron dans l'ilot entre F et E + dFE, nous pouvons réécrire les expressions [2.5

en incluant ce nouveau terme, et en intégrant sur toutes les énergies :

Tra(n) = 4 [IML(E,n+1)Ppr(E) fL(E, T)laoy(n) A(E, pint1)dE
(2.28)
Lar(n) = 4 [ IML(E,n)Ppr(E)(1 = fL(E,T))gdot (n) A(E, 1) dE

2.3.3 Courants électrique et de chaleur

Comme dans la partie précédente [2.2.3.3| dans le cadre de niveaux discrets, nous allons
calculer les courants dans deux cas : cas d’un transfert électrode vers ilot, et cas d’un

transfert ilot vers électrode.

E
4

électrode électrode

n

(a) (b)

FIGURE 2.14 — [llustration du transfert tunnel (a) électrode vers ilot, (b) ilot vers électrode,
avec un ilot a niveaux d’énergie élargis.
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2.3. EXTENSION DU MODELE AUX NIVEAUX D’ENERGIE ELARGIS

Courants électrode vers ilot Le transfert électrode vers ilot est illustré en FIGURE
2.14p. Autour du niveau E’, nous pouvons définir la fréquence de transfert tunnel entre
pn + E' et pp + B+ dE" :

1
dlra(n —1) = o |Mp(pn + E' )P pr(pin) fr(pn + B, T)laot (n — D A(E', pn)dE" (2.29)

Chaque électron rejoignant le niveau n via I’énergie p, +E’ a une charge € et une énergie
in + E'. Ainsi, en sommant sur les N niveaux d’énergies disponibles et en intégrant sur

I’ensemble des E’, nous obtenons le courant électrique I74 et le courant de chaleur I?d :

Irg = Z / éP(n — 1)dFLd(n — 1)

n

o

= eP(n—1)Tra(n — 1) (2.30)

2= /(un + E'YP(n —1)dl'rq(n — 1) (2.31)
n E,

Nous retrouvons donc ’expression donnée dans le cas de niveaux discrets pour le
courant électronique, & la nuance prés que les taux de transfert tunnel & considérer ne sont
pas les mémes. L’énergie u, + E’ étant dépendante... de I’énergie, nous ne pouvons donc
pas la sortir de l'intégrale et retrouver pour le courant de chaleur une expression similaire

au cas discret.

Courants ilot vers électrode Le transfert ilot vers électrode est illustré en FIGURE
2.14pb. Autour du niveau E’, nous pouvons définir la fréquence de transfert tunnel entre
pn + E' et p + E' + dE" :

AT () = 3 My (i + B m)pr ()1~ f1(ptn + ' T)) g () ACE' ) dE' - (2:32)

Chaque électron partant du niveau n via I’énergie u, + E’ a une charge € et une énergie

+ E’. Ainsi, en sommant sur les N niveaux d’énergies disponibles et en intégrant sur
n )
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2.4. VALIDITE DU MODELE

I’ensemble des E’, nous obtenons le courant électrique Iz, et le courant de chaleur IC?L :

L =% / &P(n)dTqr(n)
= Z eP(n)lar,(n (2.33)
16, =3 [+ BYPo)T s (0 (2.34)

De la méme maniére que dans le cas électrode vers ilot, nous retrouvons la formule du cas

discret pour le courant électronique, pas pour le courant de chaleur.

Bilan sur un dispositif Les notations de la FIGURE ([2.11)) sont conservées.

Ainsi, en régime stationnaire, le courant électrique dans la source et dans le drain sont

toujours les mémes, nous avons donc :
I=Is=Ip=¢ Z P(n)[Tas(n) —Tsa(n)] = &> _ P(n)[Tpa(n) —Tap(n)]  (2.35)

On retrouve ’équation ([2.24]).

Pour les courants de chaleur, I'égalité entre les courants source et drain n’est plus
vérifiée. La relaxation possible de ’électron dans I'ilot entre deux transferts tunnel induit
une perte d’énergie au sein de 'ilot. Ainsi, nous pouvons toujours définir deux courants
de chaleur dans les barriéres d’oxyde Ig et Ig mais ils ne sont plus égaux. On notera I(S%f,
la différence entre les deux énergies, qui peut étre associées aux pertes par effet conductif

dues a I'flot au sein du dispositif.

=3 / (tn + B [P(n — 1)dTsa(n — 1) — P(n)dTgs(n)] (2.36)
B=3 / tin + E')[P(n)dTap(n) — P(n — 1)dTpa(n — 1)] (2.37)
19, =18 — 1% (2.38)

2.4 Validité du modéle

Au cours de I'élaboration du modéle, nous avons parfois eu a faire des choix entre

plusieurs méthodes, comme la détermination des potentiels & mi-barriére Vg et Vg, pour
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2.4. VALIDITE DU MODELE

les éléments de matrice (dans (2.11]) et (2.12])), ou le choix entre I’équation maitresse ou une
méthode Monte-Carlo. Cette section vise & expliquer et justifier ces choix. Nous vérifions
également ici I’égalité des courants de chaleur Ig et Ig dans le cas de niveaux discrets

(énoncée en ([2.25))) et regardons 'effet de I’élargissement des niveaux sur le courant.

2.4.1 Choix du potentiel & mi-barriére Vj,

Le potentiel a mi-barriére d’oxyde Vj, , que 'on peut voir FIGURE @ a été défini dans
le cas de la double-jonction tunnel & partir d’'une approximation linéaire du potentiel de
polarisation ne dépendant que de la tension de drain Vpg, proposé par J. Sée dans [Sée 03] :

—eVps hs
L+d <% - 1) 2

Vo (Sée) = (2.39)

€si

eVps hp
L+d(%—1) 2

€Si

Vo, (Sée) = — eVpg + (2.40)

Si cette approximation s’avére concluante sur une DTJ, elle est plus discutable dans
le cas d'un SET, car le potentiel de polarisation va aussi dépendre de la présence, sur
I’axe y, d’un potentiel de grille. Nous avons donc le choix entre une expression analytique
ou la récupération du potentiel de polarisation a mi-barriére calculé auparavant par la
résolution de Poisson-Schrodinger. Néanmoins, une approximation demeure dans ces deux
cas : nous considérons que ce potentiel choisi & mi-barriére sera le méme suivant y et z.
Cette approximation est d’autant plus forte dans le cas d’'un SET, ou une grille proche
couplée & une tension de grille importante peut entrainer de fortes variations du potentiel
de polarisation. Afin de montrer cela, nous avons choisi de comparer le potentiel analytique
de J. Sée et deux potentiels de polarisation calculés par Poisson sans charge, pour un y
correspondant au centre de I'tllot (y = 0) et un autre correspondant a la position du
maximum de la densité électronique (y = y(max (V2 ,)), positions repérées sur la FIGURE

2.15ph), ou on peut penser que la densité de courant sera la plus importante.

Nous voyons en FIGURE 2.15p, la forte influence de la grille sur le potentiel de polari-
sation pour une tension de grille de 2 V, avec une grille placée & 5 nm. La FIGURE |2.15
indique que cette influence augmente avec la tension de grille et donc nous contraint a

choisir entre les deux potentiels récupérés depuis Poisson-Schrodinger. Le potentiel & y = 0
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est plus facile & récupérer car cela ne nécessite pas d’analyser les résultats sur la fonction

d’onde pour déterminer la position y = y(¥2, ).

Sur la FIGURE nous remarquons que la différence entre les courants obtenus pour
un Vpy choisi & y = 0 et un autre a y = y(maz(¥?)) est faible, alors qu’avec le potentiel
analytique la différence est nette. Pour cette raison, nous avons choisi pour le reste des
calculs (et donc de ce manuscrit) de considérer les courants correspondants a un Vg

récupéré mathématiquement a y = 0.

0.1 -0.05

Vps=0,1V L
0 Vas=2V : Voo

Yoo Vps=0,1V
—V__(See)

N
-.{ pol oY
Vo 6=0)

H 15
o e Vi WD) "

pol max

_02} |—Vop(See)
- Vo, (v=0) N
‘‘‘‘‘ Vo, 0=y(¥, ) T

0D

potentiel de polarisation

potentiel de polarisation (en eV)
L
o
P

max

05 1 1.5 2
tension de grille (V)

(a)

FIGURE 2.15 — (a) Densité électronique dans un ilot et repérage des positions y = 0 et
y = y(max(P2,)) (b) Allure des trois potentiels de polarisation étudiés suivant I'axe x et
(¢) Evolution des potentiels de polarisation en fonction de la tension de grille.
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FI1GURE 2.16 — Courant obtenu dans un SET pour trois potentiels & mi-barriére en fonction
de la tension de grille, & Vpg = 0,1 V.

2.4.2 Equation maitresse ou Monte-Carlo ?

Dans la section nous avons présenté deux moyens de déterminer le courant dans

les dispositifs & boites quantiques : I’équation maitresse et la méthode Monte-Carlo. Si
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la méthode de I’équation maitresse permet d’obtenir rapidement un courant, la méthode
Monte-Carlo présente ’avantage de suivre ’évolution du nombre d’électrons dans I'ilot en
fonction du temps, et méme 1’évolution temporelle du nombre d’électrons passés a travers
I'une ou 'autre jonction. Elle est donc trés utile pour les calculs de bruit. La FIGURE
montre que quelle que soit la méthode utilisée, les courants obtenus dans un SET sont les
mémes, les petites fluctuations apparaissant dans la simulation Monte-Carlo pouvant étre

atténuées en augmentant le temps de simulation.

0.5 :
—Equation maitresse
+ Monte—Carlo
0.4
é 0.3
202
o
0.1
C Il Il Il
0 1 2 3 4

tension de grille (V)

FIGURE 2.17 — Courant électronique calculé par ’équation maitresse et Monte-Carlo en
fonction de la tension de grille pour un SET a T = 100 K et & Vpg = 50 mV.

2.4.3 Courants de chaleur sur niveaux discrets

Nous avons vu dans la section et plus particuliérement dans ’expression
que, dans le cas d’un ilot & niveaux d’énergie discrets, le courant d’énergie passant dans la
jonction tunnel source, et celui traversant la jonction drain étaient les mémes. A l'inverse,
nous avons également affirmé que ce n’était pas le cas si les niveaux sont élargis. Nous
comparons donc en FIGURE les courants de chaleur dans un SET a T' = 100 K pour
les deux électrodes. Nous constatons donc bien que les courants de chaleur source et drain
sont les mémes dans le cas d’ilot & niveaux discrets, tandis qu’une différence existe dans le

cas d’ilot & niveaux élargis, différence due a la perte (gain) d’énergie dans l'ilot.
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FIGURE 2.18 — Courants de chaleur source et drain en fonction de la tension de drain Vpg
et de la tension de grille Vzg, dans le cas de niveaux discrets ou élargis, & T' = 100 K.
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FIGURE 2.19 — Courant électronique avec et sans élargissement dans (a) une double jonction

tunnel et (b) un SET.
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2.4.4 Effet de I’élargissement sur le courant a AT = 0

Le courant de chaleur n’est pas le seul touché par I’élargissement des niveaux. Le
courant électrique 'est également, car ’expression des taux de transfert tunnel est modi-
fiee. A. Valentin avait calculé le courant dans une double-jonction tunnel constituée d’un
ilot de diameétre d = 2,6 nm et & T = 300 K avec et sans collisional broadening (CB)
[Valentin 09a] (F1GURE [2.19h). Sur la FIGURE [2.19b, nous comparons le courant obtenu
dans un meéme dispositif (ilot d = 8 nm et 7" = 300 K) & niveaux discrets et celui dans
un dispositif & niveaux élargis, pour un élargissement constant H = 0, 1kgT'. Si le courant
semble étre atténué par 1’élargissement des niveaux dans une double-jonction tunnel, il y

a peu de différences avec ou sans élargissement pour le SET.

2.5 Conclusion

Nous avons donc présenté les caractéristiques du modeéle SENS pour la simulation d’une
double-jonction tunnel et d'un SET. Ce modéle se base entiérement sur une description
physique des systémes, rendant compte de la discrétisation des niveaux d’énergie et éga-
lement de I’évolution des niveaux d’énergie dans I'ilot en fonction du nombre d’électrons
dans la boite, ainsi que des tensions appliquées aux électrodes, en résolvant les équations

couplées de Poisson et Schrodinger.

Nous avons indiqué les différences entre la simulation d’'une DTJ et d’un SET, en par-
ticulier pour la détermination du potentiel de polarisation di aux électrodes. D’un point
de vue pratique, I'ajout d’une grille plus éloignée de I'ilot que les deux autres électrodes a
demandé une adaptation du maillage spatial du simulateur pour la résolution des équations
de Poisson et Schrédinger. Dans le cadre d’un transport séquentiel, les taux de transfert
tunnel sont obtenus par la régle d’or de Fermi, et les éléments de matrice quantifiant
la transparence des barriéres par le formalisme de Bardeen, I'approximation WKB per-
mettant d’obtenir les fonctions d’onde électroniques aux électrodes. Le courant est ensuite
calculé par résolution de I’équation maitresse ou par la méthode Monte-Carlo, selon 'usage

souhaité, tandis que les courants de chaleur sont obtenus par I’équation maitresse.
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Ce modéle peut également inclure I’élargissement des niveaux par interactions électron-
phonon, soit par un calcul complet, dont les détails sont donnés dans [Valentin 08], soit
en considérant un élargissement simple Lorentzien. Ce dernier a été choisi dans cette thése
pour des raisons de temps de calculs. L’élargissement des niveaux nous permet notamment
d’accéder aux pertes thermiques dues & la relaxation des électrons dans I'ilot, relaxation
qui n’a pas lieu dans un niveau discret. La contribution de cet élargissement sera étudiée

dans le chapitre consacré a la thermoélectricité dans les SET (chapitre [4)).

Nous allons désormais nous intéresser au courant électronique dans les SET obtenus
par SENS, en remontant jusqu’a l’analyse des fonctions d’onde obtenues par les équations

couplées de Poisson et Schrodinger.
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Chapitre 3

Etude du courant dans un SET

Le simulateur SENS a d’abord été développé par J. Sée lors de sa thése pour la si-
mulation de double-jonctions tunnel & ilots Silicium (FIGURE [3.1p) [Sée 03]. A. Valentin a
ajouté un deuxiéme ilot dans 'oxyde (FIGURE [3.1p) et introduit le couplage entre les deux
ilots ainsi que l'effet de l'interaction électron-phonon [Valentin 08]. Ces deux dispositifs a
boites quantiques silicium ne sont pas étudiés pour étre utilisés en tant que tel, mais dans
le but de caractériser le transport électronique dans des structures & nanocristaux comme

les transistors a un électron (SET) ou les mémoires flash.

(a) double-jonction tunnel (b) triple-jonction tunnel (c) transistor a un électron
[Sée 03] [Valentin 08] [Cette these]

F1GURE 3.1 — Dispositifs simulés & I'aide du simulateur SENS.

Au cours de cette thése, nous avons simulé un transistor & un électron (FIGURE [3.1k)
consistant & controler le courant électronique dans 'ilot par la tension de grille. Ce dispo-

sitif est pressenti pour des applications en logique, couplé [Mahapatra 05] ou non [Chen 96
Maeda 12] a des composants CMOS, mais également en thermoélectricité [Nakpathomkun 11],

et Iapplication du modéle & ce systéme permet de crédibiliser notre modéle en simulant
un dispositif réel, largement étudié expérimentalement et théoriquement (voir a ce titre le

chapitre introduction, section [1.3.2)).
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3.1. DE LA FONCTION D’'ONDE AU COURANT

3.1 De la fonction d’onde au courant

Le SET étudié dans cette section est constitué d’un ilot sphérique de diamétre d =
10 nm, de barriéres tunnel source et drain d’épaisseurs respectives hg = 1,5 nm et hp =

1,7 nm, et une épaisseur d’oxyde de grille hg = 5 nm. Les électrodes sont en aluminium.

25 3
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3 0 §
& 1 g
& ; -1
2L

0,5 B

0 -3

03 02 01 0 01 02 03

s s

tension de drain (V)

FIGURE 3.2 — Diagramme de stabilité du SET étudié¢ & T' = 4,2 K.

Le diagramme de stabilité du courant de drain & T" = 4,2 K est donné en FIGURE

On observe un diagramme caractéristique en diamants, bien connu des travaux ex-

périmentaux qu’ils soient a ilots métalliques ou semi-conducteurs [Shin 10, Hofheinz 07,

[Saitoh 04, [Kobayashi 08, Wolf 10]. Les diamants représentent les zones de blocage de Cou-
lomb (Ip =0).

Un plan en coupe de ce diagramme a une tension de drain donnée (Vpg = 20 mV)
conduit, en FIGURE a une caractéristique courant de drain-tension de grille I — Vg
en pics séparés de AVgg = 0,6 V, communément appelés oscillations de Coulomb [Shin 10},
Hofheinz 07, [Saitoh 04, [Kobayashi 08].

L’écart entre les pics est lié & une grandeur appelée capacité de grille C, par la relation

Ca =e¢/AVgg, dou Cg =0, 26aF.E|

1. 11 est nécessaire de noter que cette capacité n’est pas celle du condensateur grille-oxyde-ilot semi-
conducteur. La "capacité de grille" définie dépend évidemment des paramétres géométriques du dispositif,
mais pas uniquement de l’ilot et de la grille.
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FIGURE 3.3 — (a)Courant de drain, (b) taux de transfert tunnel et (c) potentiels chimiques,
niveaux de Fermi des électrodes et nombre moyen d’électrons en fonction de la tension de
grille.

3.1.1 Des potentiels chimiques aux pics de courant

Les oscillations de Coulomb sont clairement expliquées par les taux de transfert tunnel
(FIGURE [3.3b), et par la position des potentiels chimiques du i° électron dans l'ilot pu;
par rapport aux niveaux de Fermi des électrodes Erg et Ep, (FIGURE|3.3c) : le potentiel
chimique de I’électron sur le 1" niveau u; diminue lorsque la tension de grille augmente. Dés
que le potentiel devient inférieur au niveau de Fermi de la source Er, un premier électron
peut passer de la source a 'tlot : le taux de transfert tunnel I'sq(0) augmente brutalement.
L’électron peut alors rejoindre 1’électrode drain, on a apparition d’un courant, jusqu’a ce
que p; soit inférieur au niveau de Fermi du drain Ep,,. Le taux de transfert I'yp(1) devient
nul, le SET est mis a I’état OFF et 1’électron dans la boite ne peut plus sortir. C’est pour
cela que le nombre moyen d’électrons dans I'ilot lorsque I = 0 reste 1 (FIGURE . 11 faut
donc attendre que po soit inférieur & Frg pour faire passer un 2¢ électron et retrouver du
courant. Ce comportement rejoint celui prévu dans le chapitre introductif, section [1.3.1

dans I’étude du fonctionnement d’un SET a ilot métallique.

67



3.1. DE LA FONCTION D’'ONDE AU COURANT

3.1.2 A propos de la hauteur des oscillations

La hauteur du n° pic de courant est liée au temps moyen pour que 1’électron au n®
niveau fasse le trajet source-drain, c’est-a-dire 1/T'sq(n — 1) + 1/T'¢p(n). Dans le SET
considéré, I’oxyde source est plus fin que 'oxyde drain, ce qui conduit & un taux de transfert
source vers ilot I'sg(n — 1) un ordre de grandeur plus grand que I'qp(n), pour les trois
premiers pics. L’flot a donc tendance & étre plus longtemps au niveau n qu’au niveau
n — 1 (confirmé en FIGURE [3.3c). Nous pouvons donc négliger le temps 1/I'sq(n — 1), et
le courant est controlé par le taux de transfert tunnel ilot vers drain I'qp(n). Ici, nous
avons I'qp(1) < T'qp(2) = Iyp(3) a l'endroit de leurs pics de courant respectifs, ce qui
donne en FIGURE un premier pic moins haut que les deux suivants qui ont la méme
valeur. Pour les pics suivants, les taux de transfert tunnel sont plus proches, il faut donc
considérer I'expression compléte 1/T'sq(n — 1) + 1/T'gp(n) pour déterminer la hauteur des
pics. Nous constatons donc une réduction de I’écart entre les taux de transferts d’entrée
et de sortie lorsque le nombre d’électrons sur I’llot augmente. La compréhension de ce

phénomeéne necessite de revenir plus en amont aux termes permettant d’obtenir ces taux.
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FIGURE 3.4 — (a)densités électroniques dans les électrodes, (b)statistiques de Fermi-Dirac,

(c) éléments de matrice et (d) éléments de matrice multipliés par le nombre approprié
d’états libres [ ou occupés g , a I’énergie puy,, en fonction de la tension de grille.
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3.1.3 Lecture approfondie des taux de transfert tunnel

Le lien entre épaisseurs d’oxyde et taux de transfert tunnel est moins évident qu’il n’y
parait et demande une analyse approfondie de ’expression des taux de transfert tunnel,

dont I'expression est donnée en ([2.8) mais que nous rappelons ici :

FSd(n) = %\MS‘(HML n+ 1)|2pS(Mn+l)ldot(n)fS(Nn+l, T)
(3.1)

FdD(n) = 2% f |MD(:“TL’ n)|2pL(Nn)gdot(n)(1 - fD(Nan))

Les densités électroniques dans les électrodes py, les statistiques de Fermi-Dirac fr, les
éléments de matrice |Mp|? et ces mémes éléments de matrice pondérés par le nombre
approprié d’états libres lgo¢ ou d’états occupés gqot dans I'ilot, sont donnés dans la FIGURE
Les densités d’états dans les électrodes, pour un méme niveau, sont sensiblement les
mémes dans les deux électrodes, et ne peuvent donc pas expliquer ce rapprochement des
taux de transfert tunnel. A cette faible température, les statistiques de Fermi-Dirac fp et
fs (FIGURE [3.4c) ne jouent le role que de "laisser-passer", induisant les augmentations ou

chutes brutales des taux de transfert tunnel.

Les éléments de matrice quantifient la transparence des barriéres en calculant le recou-
vrement entre la fonction d’onde électronique dans I’ilot et la fonction d’onde de I’électrode
source ou drain au milieu des barriéres d’oxyde. Comme nous pouvions le prévoir, étant
donné que l'oxyde coté source est plus fin que celui coté drain, la barriére source est plus
transparente que la barriére drain, et donc, pour un méme nombre d’électrons dans I'ilot,
on a |Mg|? > |Mp]|?. Nous remarquons également que la transparence d'une méme barriére
(source ou drain) est plus importante quand le nombre d’électrons dans l'ilot est grand. A
ce stade, ces considérations simples ne permettent pas encore d’expliquer le rapprochement

des taux de transfert tunnel observé en FIGURE B.3b.

Mais si nous remarquons que les courbes des éléments de matrice ont les mémes allures,
chacune d’entre elles est décalée de AVizg = 0,35 V par rapport a la précédente, du coté
source comme du coté drain. En outre, nous constatons que la décroissance des éléments
de matrice est plus rapide du coté source que du coté drain. Etant donné que I’écart entre

les courbes de transparence est plus petit que I’écart entre les pics de courant (de 0,6 V),
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3.1. DE LA FONCTION D’'ONDE AU COURANT

I’écart entre les taux de transfert tunnel d’entrée et de sortie de I'ilot tend & diminuer d’un
pic a 'autre.

Cet effet est encore accentué quand nous les multiplions ces éléments de matrice en
FIGURE par le nombre approprié d’états libres lgot(n — 1) (dans le cas d’un transfert
tunnel électrode source vers ilot) et occupés gqot(n) (transfert ilot vers drain). Puisqu’au
fur et & mesure que I'llot se remplit, le nombre de places libres l4o¢ diminue, et que le
nombre de places occupées gqot augmente, 1’écart entre ces éléments de matrice pondérés
se réduit quand le nombre d’électrons augmente. Nous verrons lors de 1'étude de D'effet
de la dimension des barriéres tunnel que ces places libres ou occupées dans I'ilot peuvent

conduire & des comportements contre-intuitifs.

Nous avons donc expliqué la réduction de I’écart entre les taux de transfert tunnel quand
le nombre d’électrons dans l'ilot augmente, mais nous n’avons toujours pas d’explication
sur la décroissance de ces taux de transfert tunnel avec la tension de grille. Pour cela, il

faut remonter au résultat brut de notre simulation : les fonctions d’onde électroniques.

3.1.4 Des fonctions d’onde dans 1’ilot blotties dans 1’ilot

Pour remonter plus en amont dans I’étude du courant et des taux de transfert tunnel,
il convient donc de jeter un oeil & la cartographie des densités électroniques dans I'ilot,
F1GURE 3.5 Nous voyons comment la polarisation de grille influe fortement sur la fonction
d’onde et concentre le nuage électronique dans un volume plus petit vers I’'oxyde de grille.
On peut alors considérer qu’il y a une augmentation de la distance effective entre les
électrodes source/drain et le nuage électronique. En conséquence, la densité électronique a
mi-barriéres source et drain sont des fonctions décroissantes de la tension de grille, comme
représenté sur la FIGURE [3.6] ce qui conduit & un comportement similaire des éléments de

matrice et des taux de transfert tunnel (voir FIGURE [3.4k et FIGURE respectivement).

70



3.1. DE LA FONCTION D’'ONDE AU COURANT
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FIGURE 3.5 — Evolution de la densité électronique au sein de I'ilot avec la tension de grille
& une tension de drain donnée Vpg = 20 mV et un électron dans 1'ilot.
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FIGURE 3.6 — Evolution de la densité électronique de 'ilot & mi-barriére source et drain
avec la tension de grille.

Quid de la caractéristique Ip — Vpg? Dans le cas d'une double-jonction tunnel, il
a été montré que le déplacement et la localisation de la densité électronique vers le coté
drain de 1'ilot induit par la tension de drain est responsable du phénoméne de résistance
différentielle négative [Sée 064, [Sée 03]. Ce décalage de la fonction d’onde avec la tension de
drain est également visible dans les SET en FIGURE[3.7] et, les mémes causes produisent les
mémes effets, nous observons de la résistance différentielle négative sur la caractéristique
courant - tension de drain FIGURE Le décalage de la fonction d’onde coté drain avec
la tension favorise de plus en plus la sortie de ’électron (I'gqp(n)) par rapport a son entrée
(Cgg(n — 1)). Lorsque I'sq(n — 1) < T'gp(n), le courant est controlé par I'sq qui diminue :

nous sommes en zone de résistance différentielle négative.

Le comportement du SET est désormais bien compris, en remontant des caractéristiques
courant-tension aux fonctions d’onde. Dans la section suivante, nous analysons I'influence

des paramétres géométriques et de la température sur les caractéristiques courant-tension.

71



3.2. INFLUENCE DES PARAMETRES GEOMETRIQUES ET DE LA
TEMPERATURE
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FIGURE 3.7 - Evolution de la densité électronique au sein de I'ilot avec la tension de drain
& une tension de grille donnée Vgg = 0 V et un électron dans I'ilot.
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FIGURE 3.8 — (a) Caractéristique courant-tension de drain pour Vgg =1V, et (b) les taux
de transfert tunnel en fonction de la tension de drain.

3.2 Influence des paramétres géométriques et de la tempéra-
ture

Cette partie est consacrée a I'étude des différents paramétres physiques du SET, permet-
tant ainsi de dégager des contraintes techniques pour obtenir des courants plus importants

et des oscillations de Coulomb & température ambiante.
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3.2.1 Influence de la taille et de la forme de I’'ilot - Surface effective en
regard de I’électrode grille
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F1GURE 3.9 — Caractéristique courant-tension de grille & Vpg = 20 mV, T' = 4,2 K pour
trois différents diameétres d’ilot, avec hg = 1,5 nm, hp = 1,7 nm et hg = 5 nm.

Diamétre de I'ilot L’influence du diamétre de I’ilot sur le courant est montré FIGURE
39l La premiére caractéristique remarquable porte sur 1’énergie de charge, c’est a dire
I’énergie & apporter au dispositif pour voir le premier pic : plus l'ilot est petit, plus ’énergie
de charge est grande. Les premiers pics se situent & 0,88, 1,67, et 3,01 V pour des ilots
de diamétre d = 10, 6, et 4 nm, respectivement. Les écarts entre les pics peuvent étre
analysés en termes de capacité de grille Cg associée a une énergie e?/Cg : un petit ilot
conduisant & un écart important, donc une capacité de grille faible. En effet, la surface en
regard de 1’électrode étant plus petite avec la réduction du diamétre de 'ilot, la capacité
de grille diminue. Nous obtenons Cg = 0,08, 0,13, et 0,26 aF pour d = 4, 6, et 10 nm,
respectivement. La hauteur du premier pic est également corrélée a la taille de I'ilot via
la pénétration de la fonction d’onde dans les barriéres tunnel. Les densités électroniques
pour un électron sur le premier niveau d’énergie, prises & mi-barriére d’oxyde, sont données
FIGURE [3.10 Ces densités sont plus élevées lorsque les ilots sont petits, ce qui conduit a

des taux de transfert tunnel et des pics de courant plus élevés.
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F1GURE 3.10 — Densité électronique pour un électron dans l'ilot, & mi-barriéres source et
drain, y = 0 en fonction de la tension de grille, pour les trois SET étudiés en FIGURE [3.9]
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F1GURE 3.11 — Caractéristique courant-tension de grille & Vpg = 20 mV, T' = 4,2 K pour
deux SET aux formes d’ilots différents, avec hg = 1,5 nm, hp = 1,7 nm et hg =5 nm.
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FIGURE 3.12 — Taux de transfert tunnel en fonction de la tension de grille, pour le SET a
ilot sphérique.
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Géométrie de I’ilot Notre modéle est également en mesure de simuler tout type de
forme pour 'ilot. Dans la FIGURE [3.11] les caractéristiques courant-tension sont données
pour un ilot sphérique et un cube d’aréte égale au diamétre de la sphére, c’est-a-dire
10 nm. Dans I'flot cubique, la surface effective en regard des électrodes source et drain
est beaucoup plus importante, ce qui conduit & des hauteurs de pics de courant deux
ordres de grandeur supérieurs a celle de la structure & ilot sphérique. En outre, du fait du
déplacement électronique de la fonction d’onde vers 1’électrode de grille avec polarisation
de grille discuté dans la section précédente (FIGURE , le transfert tunnel devient plus
difficile dans le dispositif & ilot sphérique parce que la distance effective ilot-électrode
augmente lorsque 'on s’éloigne du centre. Cet effet n’existe pas dans le dispositif a ilot
cubique. Dés lors, lorsque 'on augmente le nombre n d’électrons dans l’ilot, le taux de
transfert tunnel I'qp(n) augmente également, conséquence de 'augmentation du nombre
d’états occupés gqot(n), comme illustré FIGURE La hauteur des pics successifs est donc
en constante augmentation, contrastant ainsi avec les pics du dispositif & ilot sphérique,

qui ont tous méme hauteur.

Enfin, nous observons que la distance entre les pics est plus faible dans le dispositif a
ilot cubique que dans celui sphérique. Comme dans le cas d’ilot de diameétre plus large,
la surface en regard de I’électrode grille est bien plus grande dans le cas cubique ce qui

conduit & une plus grande capacité de grille C¢. (0,34 contre 0,26 aF).

3.2.2 Influence des épaisseurs d’oxyde - Etats libres et occupés dans
I’ilot

Epaisseur d’oxyde de grille L’effet de 1'épaisseur d’oxyde de grille est relativement
trivial. Tous les paramétres égaux par ailleurs, une augmentation de ’épaisseur d’oxyde de
grille entraine une réduction de la capacité de grille et, par conséquent, une plus grande
distance entre les pics des caractéristiques Ip — Vizg, comme on le voit sur la FIGURE [3.13
Bien que le comportement du dispositif reste inchangé (méme intensité de courant pour
un méme pic), quand la grille est plus éloignée, une plus grande variation de la tension de

grille est nécessaire pour atteindre un méme niveau de charge dans I'ilot.
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F1GURE 3.13 — Caractéristique courant-tension de grille & Vpg = 20 mV, T' = 4,2 K pour
trois SET aux épaisseurs d’oxyde de grille différentes, avec d = 10 nm, hg = 1,5 nm, et
hp =1,7 nm.
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F1GURE 3.14 — Caractéristique courant-tension de grille pour trois SET avec différentes
épaisseurs d’oxyde (a) source et (b) drain, a Vpg =20 mV, T'= 4,2 K, avec d = 10 nm et
hg = 5 nm.

Epaisseur d’oxyde de source et de drain Les effets des épaisseurs source et drain sont
représentés FIGURE La réduction de I'un de ces paramétres devrait induire a priori
des énergies de chargements plus faibles, une distance réduite entre les pics (conséquence
de capacités plus grandes) et des pics de courant plus élevées. En effet, on observe en
FIGURE qu’une diminution de ’épaisseur d’oxyde coté drain augmente notablement
le courant. Cet effet est nettement moins prononcé pour une méme réduction de ’épaisseur

de l'oxyde de source (voir FIGURE [3.14p).
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Un coup d’oeil sur les taux de transfert tunnel pour des épaisseurs d’oxyde de source
différentes donnés en FIGURE[3.15| permet de voir que pour le premier électron sur le niveau,
le taux de transfert tunnel a travers la barriére de source I'sq(0), de 1,7 nm d’épaisseur,
est supérieur au taux de transfert tunnel ilot vers drain I'qp(1) dans une barriére drain

pourtant plus fine (1,5 nm)! (FIGURE [3.15F)

Comme nous I'avons mentionné précédemment en section ce comportement sur-
prenant peut en réalité étre expliqué en considérant le nombre d’états disponibles l4o ou

occupés gqot dans I'llot lors du transfert tunnel.

La transparence des barriéres | M|? pour différents nombres d’électrons dans I'ilot, ainsi
que ces mémes transparences multipliées par le nombre approprié d’états libres ou occupés
sont présentées sur la FIGURE pour le dispositif de barriére tunnel source et drain de
1,7 nm et 1,5 nm respectivement. Pour le premier niveau, la transparence de la barriére

drain |[Mpl|? est bien entendu plus élevée que celle de la source |Mg|?; mais |[Mpl|? est
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FIGURE 3.15 — Taux de transfert tunnel pour les trois SET & épaisseurs d’oxyde drain

variable étudiés FIGURE [B.14b. Pour des raisons de clarté, échelle n’est pas la méme pour
FSd et FdD .
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FI1GURE 3.16 — Transparence des barriéres, et transparence multipliée par le nombre adé-
quat d’états libres ou occupés dans l'ilot, pour Vpg =20 mV, T' = 4,2 K, avec d = 10 nm,
hg=1,7nm, hp =1,5 nm, et hg =5 nm.

seulement multiplié par le nombre d’états occupés gqor = 1, tandis que |Mg|? est multiplié
par le nombre d’états libres lgot = 12 (car aucun électron n’est dans I'ilot lors du transfert
source vers ilot, et le niveau est 12 fois dégénéré). Ainsi, a l'endroit du premier pic, le
transfert tunnel le plus rapide est celui de source vers ilot. Comme le nombre d’états libres
(occupés) diminue (augmente) avec le nombre d’électrons dans 1'ilot, un comportement
plus intuitif est observé pour les pics suivants. Cette description permet aussi d’expliquer
que, pour le dispositif symétrique (méme épaisseur d’oxyde tunnel), les taux de transfert

tunnel source vers ilot et ilot vers drain donnés FIGURE B.19b sont différents.

Donc, pour conclure, nous devons garder & l’esprit que la contribution des états libres
et occupés sur le niveau fondamental 12 fois dégénéré de 'ilot renforce la transparence
de 'oxyde source. On peut donc considérer 1'électrode source comme étant "plus proche"
qu’elle ne l'est, alors que l'oxyde drain n’est pas touché par cet effet. En augmentant
le nombre d’électrons dans I'ilot, I’électrode source "s’éloigne" puisque le nombre d’états
libres diminue, tandis que I’électrode drain "se rapproche", par 'augmentation du nombre

d’états occupésf)
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FIGURE 3.17 — Caractéristique courant-tension de grille & différentes températures pour

deux SET d’ilots de diamétres différents, pour Vpg = 20 mV avec hg = 1,5 nm, hp =
1,7 nm, et hg = 5 nm.
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FIGURE 3.18 — Taux de transfert tunnel a basse température et a température ambiante
pour Vpg = 20 mV avec d = 10 nm, hg = 1,5 nm, hp = 1,7 nm, et hg = 5 nm.
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3.2.3 Influence de la température

Les caractéristiques Ip — Vg du SET étudié en section sont présentées FIGURE
a des températures différentes sur la plage [4,2 — 300 K] et pour deux diamétres de
I'ilot. Dans le modéle, l'effet de la température est pris en compte dans les distributions
de Fermi-Dirac fr,(un,T') des électrodes, dans le calcul des taux de transferts tunnel .
Comme prévu, pour les deux dispositifs, lorsque 'on augmente la température, les pics de
courant sont lissés, ce qui conduit & des pics trés larges 4 température ambiante. Pour I'ilot
de 10 nm, 'effet du blocage de Coulomb disparait méme, tandis qu’il semble survivre dans
I'ilot de 6 nm jusqu’a une polarisation de grille de 0,5 V. Dans le cas d’'un diamétre autour
de 2 nm, il a été montré expérimentalement que de fortes oscillations de Coulomb sont
toujours visibles a température ambiante [Shin 10]. Le comportement du courant avec la
température est entiérement lié aux lissages des taux de transfert tunnel, comme nous le

montre la FIGURE B.18

3.2.4 Conclusion

Notre modéle permet de décrire efficacement le comportement d’'un transistor a un
électron, quelque soit la température, la forme de I'ilot et 1’épaisseur des barriéres tunnel.
On peut ainsi retrouver les diagrammes en diamants et les oscillations de Coulomb, ca-
ractéristiques classiquement observées sur les SET expérimentaux. Ce modéle nous permet
également d’expliquer précisément la position et I'intensité relative des pics de courant a
partir des énergies et des fonctions d’onde obtenues par l'algorithme Poisson-Schrédinger.
La surface en regard de 1’électrode de grille ainsi que le nombre d’états libres ou occupés
dans 1'flot sont deux paramétres importants dans la détermination du courant dans les

SET.

L’adaptabilité du modeéle SENS a de nombreux dispositifs (trois dispositifs élémentaires
ont déja été simulés dans I’équipe- double-jonction tunnel, triple-jonction tunnel et SET)
pourrait permettre a 'avenir de simuler d’autres dispositifs, tels que les SET & double

ilot, qui au lieu de caractéristiques en diamants présentent des caractéristiques en "nid

2. Dans ces expressions, les guillemets s’imposent, car il n’y a bien entendu pas de rapprochement ou
d’éloignement physique de ’électrode!
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d’abeilles", ou a plus grande échelle en incluant les nanocristaux a la place d’'une grille

flottante dans une mémoire flash, ou encore dans une cellule photovoltaique.

Le simulateur SENS pourrait donc servir de base & 1’élaboration et la validation d’un
modéle macroscopique plus compact, ot des couches de nanocristaux seraient en jeu dans

un dispositif.

Nous allons désormais étudier les transistors a un électron utilisés en tant que module

thermoélectrique, une de ses applications les plus prometteuses.
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Chapitre 4

Application du SET a la
thermoélectricité

Nous avons vu dans le premier chapitre, section que les dispositifs & boites quan-
tiques ont a priori un bon potentiel en tant que dispositifs thermoélectriques, en particu-
lier grace aux niveaux d’énergies discrets, ou au moins trés fins, sur lesquels les transferts
électroniques se font & énergie constante. On considére alors que le transport de chaleur
dans le dispositif est entiérement advectif (c’est-a-dire, par déplacement macroscopique des
charges), puisqu’aucun échange d’énergie ne se fait dans 'llot. L'intérét de ces dispositifs

devient alors clair en rappelant la définition de la figure de mérite :
G.o*T
K

ZT = (4.1)

ot G, est la conductance électronique, a le coefficient Seebeck et K = K, + K, la conduc-
tance thermique, comprenant la conductance thermique due aux électrons K. et celle due
aux phonons K),. La conductance thermique due aux électrons K. dans le cas de niveaux

discrets est nulle, augmentant ainsi la figure de mérite.

Toutes ces données nécessaires au calcul de la figure de mérite, a I'exception de la
conductance thermique des phonons, peuvent étre calculées a partir des courants de charge
et de chaleur pour des tensions et des températures données, accessibles dans notre modéle.
Jusqu’a présent nous avons uniquement étudié les dispositifs & une méme température, mais
nous pouvons tout & fait imposer deux températures différentes aux électrodes, via les
statistiques de Fermi-Dirac dans . Dans le cadre d’une réponse linéaire, le formalisme

d’Onsager-Callen définit le courant électrique I et le courant de chaleur I€ par les relations,
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avec la convention de signe donnée FIGURE [4.1] [Callen 48, :

I = aGAT + G Vps (4.2)

I? = oIT — KAT (4.3)

On peut tirer de ces relations - donc de nos simulations - les paramétres thermoélectriques :

dl
G, = 4.4
(dVD5>AT:O (44)
1 dI Vbs
1 __(Yos 1.
‘=G (dAT)VDS:o <AT)1:0 )
Q
K= (I_> (4.6)
AT ) g

Si la conductance électronique au sein des dispositifs & un électron reste relativement
faible, celle thermique — par les électrons, et cette précision est importante — est quasi-
ment nulle. La figure de mérite pourrait atteindre des valeurs intéressantes, & condition
que les niveaux soient suffisamment fins, c’est-a-dire que la conductance thermique soit
suffisamment faible, et que la géométrie du dispositif permette une conductance électrique
suffisamment grande. En raison du blocage de Coulomb, le fonctionnement thermoélec-
trique en générateur (c’est a dire autour de Vpg = 0) ne peut pas étre possible dans une
double-jonction tunnel. Par contre, dans les SET) il existe des valeurs de Vg telles que
(AI/AVpg)ar—o # 0 au voisinage de Vpg = 0 V. C’est donc aux alentours de ces tensions

de grille qu’il conviendra de considérer I’étude du SET comme générateur thermoélectrique.

Vbs

FIGURE 4.1 — Schéma du SET simulé, températures aux deux électrodes source (chaude)
et drain (froide) et convention de signe pour le calcul des courants et des tensions.
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Nous avons vu dans les chapitres précédents que la température du dispositif était
prise en compte dans notre simulateur, au niveau du calcul des taux de transfert tunnel
, dans les statistiques de Fermi-Dirac liées aux électrodes. Pour visualiser les effets
thermoélectriques dans les SETs, nous avons donc fixé une température différente aux
électrodes source et drain. Lors de cette étude, nous avons considéré une température
moyenne T, tandis que les électrodes source et drain ont été mises & T+ AT /2 et T — AT /2

respectivement, avec AT positif. Cette configuration est illustrée dans la FIGURE

Lors de I'étude du courant dans un SET, faite dans le chapitre[3] des épaisseurs d’oxydes
ainsi qu’un ilot de taille réduite, cubique dans un cas idéal, permettent d’atteindre des
courants importants. Mais nous savons qu’expérimentalement les ilots sphériques sont les
plus fréquents. Le SET choisi pour cette étude est donc constitué d’un ilot sphérique de
diamétre de 4,4 nm, avec des oxydes source, drain et grille d’épaisseurs respectives 1,2 nm,
1,5 nm et 5 nm. Ces épaisseurs sont fines, ce qui devrait conduire & des conductances
électriques assez fortes. L’étude est faite autour d’'une température moyenne 7' = 100 K.
Ces calculs sont faits pour différents élargissements des niveaux d’énergie — conduisant ainsi

& des figures de mérites finies.

Le choix d’un ilot de diamétre 4,4 nm a été motivé par le fait que nous disposions dans
I’équipe des données concernant les modes de phonons dans un ilot de telle dimension,
grace aux calculs réalisés par Audrey Valentin [Valentin 08]. Néanmoins, pour des raisons
pratiques (temps de calcul) les densités spectrales obtenues n’ont pas été utilisées. Nous
avons donc pris I'approximation de niveaux élargis en Lorentzienne, de mi-hauteur H
écrits en fonction de kT (expression de la fonction spectrale donnée en ) Cette

approximation sera discutée lors de I’étude des coefficients Seebeck.

Dans un premier temps, cette étude se concentrera sur le numérateur de la figure de
mérite ZT', en étudiant le coefficient Seebeck ainsi que le facteur de puissance f = Goo?.

Une application du SET en tant qu’étalon pour le coefficient Seebeck sera proposée.

Nous nous intéresserons ensuite aux courants de chaleur, qui nous méneront aux conduc-
tances thermiques, aux figures de mérite ZT, ainsi qu’au rendement du SET en tant que
générateur thermoélectrique. N’ayant pas accés aux conductances thermiques dues aux

phonons, nous nous contenterons donc de calculer des ZT' « électroniques ». Ces figures
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4.1. CONDUCTANCE ELECTRONIQUE, COEFFICIENT SEEBECK ET FACTEUR
DE PUISSANCE

de mérite seront alors relativisées en intégrant une contribution des phonons basée sur la

valeur de la conductance thermique dans la silice massive.

4.1 Conductance électronique, coefficient Seebeck et facteur
de puissance

5- — 10

45
_ 5
Z 4 _
= 5
35 o E
8 2
g 3
-
5
2,5
2" -10
) 5 0 5 10

tension de drain (mV)

FIGURE 4.2 — Diagramme de stabilité du SET étudié, a température moyenne 7' = 100 K
et une différence de température entre les deux électrodes AT =5 K.

Le courant obtenu pour le SET étudié est donné en FIGURE [4.2] Nous nous sommes
volontairement placés & des tensions de drain faibles, afin d’avoir un maximum de points
calculés autour de Vpg = 0 V, ou 'on détermine la conductance électronique G., quand

AT = 0. On retrouve donc un "zoom" sur les diamants vus au chapitre précédent.

Afin que ce SET présente des figures de mérite intéressantes, il faut donc se placer
autour des tensions de grille ol la conductance électronique est maximum a une tension
de drain nulle, et donc ou le blocage de Coulomb disparait. La conductance électronique,

et le coeflicient Seebeck peuvent étre obtenus & partir de ces diagrammes.

4.1.1 Determination de la conductance électronique et du coefficient
Seebeck

Les expressions permettant de déterminer la conductance électronique G, et le coeffi-

cient Seebeck o sont donnés en (4.4) et (4.5)). Il y a deux expressions du coefficient Seebeck,
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I'une, obtenue par le formalisme d’Onsager-Callen aoc = GZ1(dI/dAT)y,,4—o, et Vautre,
qui traduit directement I'effet Seebeck, c’est-a-dire la création d’une différence de potentiel

induite par une différence de température en circuit ouvert : ag = —(Vps/AT)1—p.

Ces calculs sont fait dans ’approximation d’un régime linéaire, c¢’est-a-dire d’une conduc-
tance indépendante de la tension de drain, et d’un coefficient Seebeck indépendant du gra-
dient de température. La caractéristique courant-tension a 7'= 100 K donnée FIGURE [£.3]
pour une tension de grille Vgg = 2,67 V (correspondante du premier pic du facteur de
puissance, on le verra plus tard) confirme I'hypothése linéaire pour la conductance. Cette
figure démontre également la présence d’un courant non nul & Vpg = 0, ouvrant ainsi la
possibilité d’utiliser le SET en mode générateur, réfrigérateur ou pompe & chaleur, tou-
jours de maniére linéaire. Le coefficient Seebeck "par méthode Seebeck" ag peut alors étre
déterminé, en notant Vo (oc pour open-circuit) la tension a laquelle le courant est nul ; on

a alors ag = Voo /AT.

Pour comprendre ’augmentation du courant par I’application d’un différentiel de tem-
pérature, il faut regarder les taux de transfert tunnel a cette méme tension de grille donnés
en FIGURE Nous l’avons vu au chapitre précédent, les taux de transfert tunnel sont
intimement liés aux courants. Dans le chapitre [2| nous avons vu que 'influence de la tem-
pérature est prise en compte dans les taux de transfert tunnel via les distributions de
Fermi-Dirac aux électrodes (équation (2.8))). Pour fixer les idées, nous avons schématisé
en FIGURE les diagrammes de bande avec les distributions de Fermi aux électrodes
avec et sans différentiel de température, & Vpg = 0 V. A Vgg = 2,67 V, les niveaux aux
électrodes L Ep, < pi, et pour AT > 0, fr.(T + AT/2) > fr(T) > fo.(T — AT/2). On
obtient donc I'sq(T + AT'/2) > I'sq(T") et Typ(T — AT/2) > T'qp(T'). Les deux fréquences
de passage du chaud vers le froid augmentent. Suivant le méme raisonnement, les taux de
transfert du froid vers le chaud diminuent. Il est donc tout naturel que le courant augmente,

et on obtient donc un courant non nul bien que 'on soit & Vpg =0 V.

L’indépendance du coefficient Seebeck par rapport au gradient de température est dé-
montré par la FIGURE[4.6] pour deux tensions de grille, méme dans le cas d’un élargissement
des niveaux d’énergies de H = 0,1kpT. Les hypothéses de linéarité étant vérifiées, nous

pouvons désormais nous intéresser aux performances thermoélectriques du SET.
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FI1GURE 4.3 — Caractéristiques courant-tension de drain pour 3 gradients de température,
aVgs =2,67V.
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FIGURE 4.4 — Taux de transfert tunnel d’entrée (I'sq) et de sortie (I'qp) en fonction de la
tension de grille pour AT =0 K et AT =10 K, 4 Vgg = 2,67 V.
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FIGURE 4.5 — Diagramme en bandes et distribution de Fermi-Dirac, & Vpg = 0 V, dans les
cas (a) AT =0 et (b)AT # 0.

88



4.1. CONDUCTANCE ELECTRONIQUE, COEFFICIENT SEEBECK ET FACTEUR
DE PUISSANCE

0.8

—discret
o H=0,1ksT

0.6r

04r

0.2

Courant (pA)

4 6
AT (K)

FI1GURE 4.6 — Courant & Vpg = 0 V en fonction du gradient de température aux électrodes
autour de 100 K, pour deux tensions de grilles.

4.1.2 Facteur de puissance

La conductance G, le coefficient Seebeck « et le facteur de puissance Gea? ont été
calculés en fonction de la tension de grille et sont présentés pour différents élargissement

de niveaux d’énergies en FIGURE [L.7]

L’évolution de G, montre deux pics qui correspondent évidemment aux tensions de
grille ot les niveaux d’énergie dans I'ilot p; et le niveau de Fermi des électrodes Er, sont

alignés, méme si le maximum se trouve avant ’alignement des niveaux d’énergie.

Le coefficient Seebeck décroit linéairement avec la tension de grille autour du niveau g
et atteint O lorsque p; = EF, . Il bascule ensuite brutalement de valeurs négatives a posi-
tives, ce qui est caractéristique de ’activation du niveau d’énergie correspondant au passage
du deuxiéme électron. Ces oscillations avaient été prévues par Beenakker [Beenakker 92].
L’élargissement des niveaux a pour conséquence d’activer plus rapidement le passage d’un
électron sur le deuxiéme niveau, réduisant ainsi la plage de tension sur laquelle le coefficient

Seebeck est linéaire.

La valeur du coefficient Seebeck, entre 0 et 1 mV /K a 100 K situe le SET dans les trés
bons dispositifs a pouvoir thermoélectrique, puisque I'un des matériaux les plus courants de

la thermoélectricité, le tellurure de bismuth(III), affiche un coefficient Seebeck de 870 1V /K
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FIGURE 4.7 — (a) Conductance électronique, (b) coefficient Seebeck et (c) facteur de puis-
sance en fonction de la tension de grille, pour 5 élargissements de niveaux dans I'ilot.

a 327 K [Tan 05]. Des coefficients du méme ordre de grandeur que dans le SET ont été

calculés dans des rubans de graphéne nanostructurés [Mazzamuto 11a).

Pour avoir un facteur de puissance maximum, il faut donc trouver un compromis entre
une conductance forte (autour de p; = Ef, ) et un fort coefficient Seebeck (nul & p; =
Er, ). Ainsi, le premier pic du facteur de puissance se trouve a Vgg = 2,67 V, tandis
que le maximum de conductance est & Vpg = 2,82 V. Aprés que le facteur de puissance
tombe a zéro pour p; = EF,, un pic secondaire apparait, correspondant a un coefficient
Seebeck de nouveau non négligeable, et & une conductance électronique faible mais non
nulle. La méme situation se retrouve & hauteur du deuxiéme niveau d’énergie, pour un pic
plus important, conséquence d’'une conductance électronique plus grande. Ce facteur de
puissance est seulement de I’ordre de la vingtaine d’attowatt par kelvin carré, la faute & une
conductance électrique trés faible. Mais il faut relativiser cette faible valeur en la rapportant

aux dimensions du systéme. En effet, le courant circule au travers une surface que ’on peut
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considérer comme l'aire du disque de I'ilot considéré, c’est-a-dire S = 15 nm?, et dés lors

le facteur de puissance par unité de surface a une valeur raisonnable de 1,3 W.m—2.K~2.

Nous allons maintenant tirer profit de la linéarité des coefficients Seebeck, & niveau
faiblement élargi, pour présenter une application possible du SET en tant qu’étalon pour

la thermoélectricité.

4.1.3 Le SET comme étalon thermoélectrique

Le coefficient Seebeck est une grandeur cruciale dans I’étude d’un dispositif thermoélec-
trique. Devant le grand intérét porté vers cette application, il devient important d’avoir a
disposition des appareils de mesure de cette grandeur, & 1’échelle nanoscopique idéalement.
Jusqu’a présent les étalons ont une précision de £10 pV /K, ou jusqu'a 10% de la valeur
des coefficients Seebeck [Lu 09]. Les dispositifs a boites quantiques ont des coefficients de
Seebeck qui sont linéaires, et qui ne dépendent pas du matériau, mais seulement de la tem-
pérature moyenne du dispositif et de I'écart (y; — Er, ) entre le niveau d’énergie dans I'ilot
w; et le niveau de Fermi des électrodes & Vpg = 0 V [Beenakker 92| [Svensson 12|. Ainsi,
comme le suggére [Mani 11|, les dispositifs & un électron seraient d’excellents candidats
comme étalons intrinséques, indépendants du matériau et a échelle nanoscopique pour le

coefficient Seebeck.

Le "Seebeck idéal" est défini comme :

. E
Qe = H—EL T 7L (4.7)

ol e est la charge élémentaire d’un électron.

Nous avons donc tracé en FIGURE [4.8|le Seebeck obtenu pour plusieurs élargissements
en fonction du "Seebeck idéal". Nous voyons que sur U'intervalle [-1 mV, 1mV], et pour
des élargissements allants jusqu’a H = 0,05kpT, le coefficient Seebeck se comporte bel et
bien comme le "Seebeck idéal". Nous avons donc montré avec notre modéle, en simulant
un dispositif & boite quantique réaliste, que le SET pourrait effectivement étre un bon
"standard" pour le coefficient Seebeck. A condition d’étre dans le cas d’élargissements

inférieurs & H = 0,05kgT, qui sont, nous allons le voir tout de suite, loin d’étre incohérents.
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FIGURE 4.8 — Coefficient Seebeck en fonction du "Seebeck idéal" pour 5 élargissements de
niveaux.

4.1.4 Limite a ’approximation de I’élargissement des niveaux

L’introduction dans le modéle d’un élargissement de niveau Lorentzien au lieu des fonc-
tions spectrales calculées par Audrey Valentin [Valentin 08] & partir d’un calcul complet des
interactions électron-phonon a été motivée par la nécessité de calculs rapides par I’équation
maitresse, et donc d’éviter un calcul Monte-Carlo nécessitant un tirage au sort de mode
de phonons a chaque nouveau passage d’électrons (voir également dans le chapitre modéle,
section . Néanmoins, & partir des calculs complets réalisés par Audrey Valentin, nous
avons pu récupérer les modes de phonons les plus susceptibles d’étre activés a T = 100 K.
Les fonctions spectrales (non-Lorentziennes) correspondant & ces modes présentent un pic

central de largeur & mi-hauteur entre H = 0,001kgT et 0,05kpT.

Deés lors, considérer des élargissements plus importants dans I'ilot revient & chauffer
artificiellement I'ilot ! Dans ce qui suit, nous allons considérer un systéme a deux réservoirs
(chaud - source et froid - drain), et calculer les transferts électroniques et thermiques
entre ces deux électrodes. Dans le cas de niveaux plus élargis, il serait alors plus juste
de considérer que nous sommes dans un systéme & trois réservoirs, avec I'ilot en tant que
réservoir intermédiaire qui peut perdre ou gagner de I’énergie par la relaxation des électrons
en son sein. Cela a des conséquences remarquables dans la détermination des coefficients

Seebeck.
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Nous avons dit dans la partie précédente qu’il y avait deux maniéres de calculer le
coefficient Seebeck, soit par "Onsager-Callen", soit par "Seebeck". Les deux méthodes
doivent donner les mémes résultats, mais également étre indépendantes du gradient de
température. Ainsi, en FIGURE[L.9] nous montrons le coefficient Seebeck calculé par les deux
méthodes, pour trois gradients de température différents, dans le cas d’un niveau d’énergie

réaliste H = 0,01kgT, et dans le cas d’'un "ilot chauffé", H = 0,1kgT. Nous remarquons

H =0,01kpT
1 L
05
~ O —a 01T
-
% 05F _OLOC 0.1T)
3 -0 K
=}
3 o -0 B K)
e =0, kT
S N R e ag (5 K)
%’Eé o (5K)
05
0,
05

2 25 3 35 4 45 5
tension de grille(V)
F1GURE 4.9 — Coefficients Seebeck obtenus par la méthode Onsager-Callen apc et Seebeck

ag en fonction de la tension de drain, pour 3 gradients de température et deux élargisse-
ments.

donc que si les coefficients Seebeck correspondent pour I’élargissement réaliste, le coefficient
calculé par la méthode "Seebeck" pour un élargissement de H = 0, 1kgT et AT = 0,1 K ne
s’accordent plus. Plus étonnant encore, lorsque nous regardons les caractéristiques I — Vpg
a Vag = 3,66 V, H = 0,1kgT pour AT =0 K et AT = 0,1 K, en FIGURE [4.10] nous
remarquons pour Vpg = 0 et AT = 0 K, que le courant est trés faible mais pas nul!!!
Cette anomalie peut donc étre expliquée par la présence d’un différentiel de température,
non pas entre les deux électrodes, mais entre I'ilot et les électrodes (T3, > Tgec), qui induit

ce courant dans le dispositif. On peut donc considérer une expression "corrigée" du calcul
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FI1GURE 4.10 — Caractéristiques courant-tension de drain a Vgg = 3,66 V, pour un élargis-
sement H = 0,1kpT, avec et sans gradient de température aux électrodes.

par la méthode de Seebeck, prenant en compte ce courant & AT =0 K :

V; — —(V; - —
g = ~ (Vbs)i=oar A; DS)I=0,AT=0 (48)

En retragant les coefficients Seebeck de la FIGURE [£.9p en incluant la correction dans la

méthode Seebeck, les coefficients correspondent tous (FIGURE |4.11)). Le choix de I’élargis-
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FI1GURE 4.11 — Coeflicient Seebeck "corrigé" en fonction de la tension de grille, & un élar-
gissement H = 0,1kpT, pour trois différences de température aux électrodes.

sement des niveaux n’est donc pas anodin, et les calculs développés en amont par Audrey
Valentin, & défaut d’étre utilisés pour des calculs longs, doivent servir de référence. Dans le
reste de ’étude, nous nous contenterons donc d’étudier des élargissements réalistes, c’est-

a-dire 0,05k5T et 0,01kpT.
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4.2 Conductance thermique, figure de mérite et rendement

L’étude d’un dispositif en générateur thermoélectrique nécessite de calculer un courant
de chaleur IgH Aup» qui correspond a la puissance retirée a la source chaude quand un
¢électron quitte le réservoir. S’il le quitte a I'énergie uy + E’ (en reprenant les notations
de la section qui calculait des flux de chaleur dans une jonction tunnel), la chaleur
retirée au réservoir chaud vaut uy + E' — Ep,. Ainsi le courant de chaleur est défini, en

reprenant toujours les notations du chapitre destiné au modéle (chapitre [2))

IgHAUD = Z/(,u,n + E' — Epy)[P(n — 1)dlsq(n — 1) — P(n)dl 45(n)] (4.9)

TLE,

Le formalisme d’Onsager-Callen donne ce courant "chaud" également en fonction des
grandeurs utiles & la thermoélectricité (voir (4.3)). Le terme aT'I est le terme advectif
(transfert thermique associé & un mouvement macroscopique) tandis que le terme —KAT

79

est un terme conductif (pertes thermiques). Dans notre modéle, ce dernier est appelé 17,

défini en ([2.38]). Ainsi, la conductance thermique peut-étre déterminée en calculant :

IgHAUD I(?t
K = — — __4aot 4.10
‘ AT ) AT (4.10)

0OTT — K=~ (IgHAI,'D/AT) A

-== K.=-13,/AT

=0

conductance thermique électronique
(fW.K1)

2 2.5 3 35 4 45 5
tension de grille (V)

F1GURE 4.12 — Conductance thermique des électrons déterminée par deux méthodes de
calcul en fonction de la tension de grille, pour AT = 5 K, et un élargissement H = 0,01kpT.
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Nous avons tracé en FIGURE la conductance thermique dans le cas d'un ilot avec
un élargissement H = 0, 1kgT, par les deux méthodes de calculs, et pour deux différences
de température. Si ces courbes confirment bien I’équivalence des deux méthodes de dé-
termination des pertes thermiques, on constate que la conductance thermique dépend du
gradient de température : elle semble diminuer avec une augmentation du différentiel de
température. Nous devons donc déterminer le Z7T' & une température et une différence
de température aux électrodes données. Dans le reste de ce chapitre nous considérerons
donc les calculs & T' = 100 K et AT = 5 K. La conductance thermique est trés faible,
de Pordre du femtowatt par Kelvin, bien qu’il faille encore la relativiser par rapport aux
dimensions du systémes, comme dans le cas du calcul du facteur de puissance. Ainsi, on
obtient une puissance perdue par différentiel de température et par unité de surface, assez

élevée, autour de 30 W.K~1.m—2.

4.2.1 De grandes figures de mérite dans des ilots de petits élargissements

Les figures de mérite que 'on pourrait qualifier d’électronique Z7Tg., étant donné que
nous ne considérons que la conductance thermique des électrons, sont tracées en compagnie
du facteur de puissance calculé précédemment et de la conductance thermique électronique

pour deux élargissements réalistes (H = 0,01kpT et H = 0,05kpT") en FIGURE [4.13

Les figures de mérite obtenues pour des élargissements correspondant & la température
de l'ilot ont des valeurs trés intéressantes : tandis qu’on évalue a 2 la valeur du Z7T (a
300 K) pour pouvoir rivaliser sur le marché, ils atteignent ici des valeurs proches de 100
pour un faible élargissement, 3 pour un élargissement un peu plus élevé (0,05kpT), la
conductance thermique augmentant avec 1’élargissement (augmentation des pertes dans

'ilot, donc ’électron peut plus "relaxer").

Mais une bonne figure de mérite n’est qu'un premier indicateur pour envisager un
dispositif thermoélectrique. Il faut, comme tout moteur thermique, pouvoir fournir une
puissance importante, en limitant les pertes (donc augmenter le rendement). La difficulté

est de trouver un bon compromis entre ces deux caractéristiques
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FIGURE 4.13 — (a) Facteur de puissance, (b) conductance thermique des électrons et (c)
figure de mérite électronique en fonction de la tension de grille, pour 2 élargissements.

4.2.2 Le difficile compromis entre puissance et rendement

En utilisant la convention de signe de la FIGURE [£.1] la puissance fournie par le géné-
rateur est P = —I - Vpg, et le rendement thermodynamique est alors donné par la relation
n="P/ Ig Ay p- Afin de minimiser les pertes, ce rendement doit s’approcher du rendement

maximal d’'une machine de Carnot, c’est-a-dire :

AT AT
-~ Towavp T+ AT/2

nc (4.11)

Le SET fonctionne en générateur lorsque P est positif, c’est & dire lorsque I et Vpg
sont de signes opposés. Ainsi, dans la FIGURE [£.14] nous avons tracé la puissance et le
rendement normalisé par le rendement de Carnot, lorsque la puissance est positive, pour
un élargissement de 0,01kpT, et une différence de température de AT = 5 K. Les courbes
rejoignent celles obtenues par Nakpathomkun et al. dans le cadre d’un transport cohérent

entre les deux électrodes [Nakpathomkun 10b].

Les puissances maximales se situent & Vgg = 2,67 V et 4,71 V, qui correspondent aux
pics du facteur de puissance vus FIGURE H Elles se situent a une tension de drain V;./2
afin de maximiser le produit —1 x Vpg (P étant nul & Vpg = 0 et V;¢). Une nouvelle fois,

les faibles valeurs de puissance (0,14 fW & puissance maximum) sont a relativiser, avec nos
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dimensions, elles correspondent & une puissance par surface d’environ 10 W.m™2, ce qui

reste loin d’étre compétitif avec le photovoltaique, par exemple (autour de 100 W.m™2).

Le rendement est maximum pour des tensions Vpg proches de I = 0, oil la puissance est
nulle. Effectivement, lorsque le courant est nul, et puisque le niveau est extrémement fin,
le transport est quasi-réversible (méme courant de source a drain que de drain a source),
et donc se rapproche du rendement d’une machine de Carnot. Mais la puissance est nulle
a ce point. Les rendements sont néanmoins intéressants au maximum de puissance (78%

du rendement de Carnot), ce qui reste la principale caractéristique d’un générateur.

Les SET fournissent donc une puissance par unité de surface raisonnable, pour des
rendements satisfaisants. Mais nos calculs oublient une composante pourtant essentielle :

la contribution des phonons.

4.2.3 La mauvaise influence des phonons

-
I
=

figure de mérite
(x 107)
—_ )
N 9,
Se T TTITITTRTRTONQ

> 25 3 35 4 45 5
tension de grille (V)

FIGURE 4.15 — Figure de mérite calculée en incluant la conductivité thermique des phonons,
en fonction de la tension de grille pour un élargissement H = 0,01kpT, &4 AT =5 K.

Les SET a ilots silicium seraient donc d’excellents candidats en tant que générateur
thermoélectriques 7 Pas vraiment, car il ne faut pas oublier que nous n’avons considéré ici
que la conductance thermique électronique, c’est a dire liée aux pertes dues a la relaxation
de I’électron dans I’ilot. Une autre source de conductance thermique est la capacité des pho-
nons & transmettre la chaleur, et ce méme lorsque aucun courant ne circule dans le dispositif,

autrement dit, la conductance thermique due & la vibration du réseau cristallin. N’ayant
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pas accés & cette donnée dans notre dispositif, nous avons pris la valeur de la conductivité
thermique dans la silice : k, = 1,36 W.m~LK~! [Burzo 03], que nous multiplions par
le rapport entre la surface effective de transfert, que nous pouvons considérer comme un
disque de diameétre d = 4,4 nm, et I’épaisseur totale d’oxyde tunnel e,zyq. = 2,7 nm. Nous
obtenons donc une conductivité thermique par les phonons de K, = 7,7 nW.K~!, soit 6
ordres de grandeurs supérieurs & la conductivité thermique électronique dans le dispositif
a ilot d’élargissement (H = 0,01kpT, FIGURE [4.13p.1). Le ZT alors obtenu et tracé en
FIGURE devient beaucoup trop faible, de 'ordre de 10~ 7.

4.3 Conclusion

Nous avons vu que notre simulateur SENS était & méme de simuler le SET en tant que
dispositif thermoélectrique, grace a la prise en compte de températures différentes entre
les deux électrodes, dans le cadre d’un transport séquentiel tandis que les modéles actuels
sur la thermoélectricité se basent sur le formalisme de Landauer, et donc un transport co-
hérent [Hoffmann 07, [Mani 11 [Nakpathomkun 10bl [Svensson 12]. Nous avons également
introduit 'effet d’un élargissement, dans ’approximation d’une fonction spectrale lorent-
zienne, insisté sur la nécessité d’avoir auparavant calculé les modes de phonons dans de

tels nanocristaux, sous peine de proposer des élargissements non physiques.

En se basant sur la linéarité du coefficient Seebeck sur la plage de [-1mV  1mV] pour
des élargissements réalistes, nous proposons une application du SET en tant qu’étalon
pour les coefficients Seebeck, et ce indépendamment du matériau constituant ces SETs, la
linéarité ne dépendant que des niveaux d’énergies dans I'ilot et de la différence de potentiel

calculée aux électrodes.

Enfin, en vue de I'application du SET en tant que générateur thermoélectrique, I'in-
troduction de ’élargissement conduit a des figures de mérite trés intéressantes (autour
de 150), mais & faible puissance (10 W.m~2), en ne prenant en compte que le transfert
thermique par les électrons. Toutefois, ces figures de mérite sont lourdement dégradées par
la contribution de la conductance thermique des phonons dans la silice. Les dispositifs a

boites quantiques auraient donc un avenir intéressant dans la thermoélectricité & condition
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de trouver des moyens de limiter la conductivité thermique. Une perspective interessante
pourrait étre ’étude des SET a base de nanofils, tels que ceux proposés par [Hofheinz 07|,
les nanofils silicium & dopage variable montrant une réduction de la conductivité thermique

[Boukai 08| [Hochbaum 08].
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Chapitre 5

Bruit de grenaille dans les dispositifs
a un électron

5.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous allons explorer, grace a notre modéle permettant de comprendre
et de suivre I’évolution des événements tunnels, les caractéristiques du bruit de grenaille
dans les dispositifs & un électron, en revenant a la structure de base, c’est & dire la double

jonction tunnel (DTJ), que nous retrouvons en FIGURE 5.1

FIGURE 5.1 — Schéma d’une double jonction tunnel, avec les deux seuls taux de transfert
tunnel Ty, et T'oye) impliqués lors du transport a T = 0K.

Dans les travaux théoriques traitant du bruit de grenaille dans les dispositifs & un

électron, deux méthodes dominent :
— le formalisme de Korotkov [Korotkov 94] qui opére, dans le cadre de la théorie ortho-
doxe mais pouvant trés bien s’adapter & notre modéle, une transformation de Fourier

sur I’équation maitresse pour parvenir a une expression générale de la densité spec-

trale de bruit [Kafanov 09, Nguyen 05| [Sanchez 09].
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— la méthode connue sous le nom de "Full-counting statistics (FCS)" (statistiques de
comptage complet) développée par Levitov et Lesovik [Levitov 96], qui consiste & éva-
luer les fonctions de distribution de probabilité du nombre d’électrons transférés aux
contacts durant un certain temps. Ces distributions de probabilité contiennent toute
Iinformation sur les courants dans chaque jonction, leurs fluctuations et corrélations.
Bagrets et Nazarov ont étendu la théorie pour proposer une approche générale de la
FCS dans le cadre du blocage de Coulomb [Bagrets 03]. Cette approche a été utilisée
avec succés pour modéliser les données expérimentales des mesures résolues en temps
du transport d’électrons dans un SET [Gustavsson 06a]. Cependant, bien que ces
méthodes soient puissantes pour donner des résultats quantitatifs, I’origine physique
du comportement du bruit est dissimulée sous le formalisme mathématique — parfois
lourd — associé & la théorie. A cet égard, notre approche Monte-Carlo, décrivant les

événements tunnel au fil du temps, offre un support "visuel" intéressant.

Nous nous sommes donc attachés, au dela de la seule présentation de ces caractéris-
tiques, a comprendre et & expliquer le bruit, d’'une maniére simple et pédagogique, autant
que possible, en s’appuyant sur les données brutes de la simulation Monte-Carlo (les éve-
nements tunnel au cours du temps) ainsi que sur les taux de transfert tunnel, véritables

indicateurs du bruit de grenaille.

Ainsi, nous présentons dans un premier temps le courant et le facteur de Fano obtenu
dans une DTJ qui présente a la fois du bruit sous-Poissonien et du bruit super Poissonien.
Dans une seconde partie, nous réduisons le nombre d’électrons pouvant entrer dans notre
ilot a 1 ou 2, de maniére & fournir des interprétations claires du comportement du bruit de

grenaille, en limitant les transferts tunnel.

Pour clarifier davantage cette interprétation, les DTJ seront étudiées a température
nulle, afin que les caractéristiques du bruit de grenaille ne se noient pas dans le bruit ther-
mique. L’approximation d’un transport purement séquentiel de notre modéle devient deés
lors contestable, car & température nulle, aucun mode de phonon n’est activé dans I'ilot,
ne permettant pas la relaxation de 1’électron par interaction électron-phonon. Néanmoins,

d’autres mécanismes, telle I'interaction avec les défauts a l'interface Si/SiO2 peuvent en-
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5.2. COURANT ET BRUIT DANS UNE DOUBLE JONCTION TUNNEL

gendrer une décohérence de la fonction d’onde de I’électron, rendant le transport séquentiel.
Egalement, nous pouvons considérer que le bruit de grenaille et le bruit thermique sont in-
dépendants, de telle sorte qu’a une température donnée, la puissance du bruit est la somme

des contributions du bruit de grenaille (bruit obtenu & 7' = 0 K) et du bruit thermique.

Dans le cas d’un transport cohérent, le dispositif devrait se comporter de maniére

similaire & une RTD, dont les caractéristiques du bruit ont été maintes fois étudiées.

5.2 Courant et bruit dans une Double Jonction Tunnel

Nous avons vu dans le chapitre Modéle qu’a partir des taux de transfert tunnel, deux
méthodes s’offraient a nous pour obtenir le courant dans nos dispositifs : I’équation mai-
tresse et un algorithme Monte-Carlo. Par ces deux méthodes, nous pouvons également
atteindre les caractéristiques de deuxiéme ordre, c’est & dire les fluctuations de courant et

donc le bruit dans les dispositifs.

Korotkov a donc utilisé ’équation maitresse pour obtenir une fonction analytique dé-
pendante seulement des taux de transfert tunnel ainsi que du courant obtenu. AT =0 K et
a tension positive, les taux de transfert tunnel ilot vers source et drain vers ilot deviennent
nuls, et on considérera seulement les taux de transferts source vers ilot I'j, (au lieu de I'sq
dans le reste du manuscrit) et ilot vers drain Iy (au lieu de I'yp). L’expression obtenue
dans [Korotkov 94] devient alors :

Fo1- 2 Z (Fin(M) - <I>> TNy (Fm(N —1)P(N —1) — <I>P(N)> (5.1)

(I) kv, e ; e

Ou, pour rappel, P(N) est la probabilité de trouver N électrons dans l'ilot en régime

stationnaire et la matrice I' est définie comme telle (avec la notation actuelle) :

—T4t(0)  Tout(l) 0 : : : 0
0 Lin(N=2) —Tiot(N=1)  Tout(NN)
I = . . Tin(N=1)  —T4ot(N)  Tout(N+1)
Tin(N) —Ttot (N+1) Fout (N+2)
0
0 . . . 0 Tin(Nmaz—1)  —Ttot(Nmaz)

avec Lot (N) = Tin(IV) 4 Tout (N), Tous(0) = 0 et T'ipn (Npaz) = 0.
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5.2. COURANT ET BRUIT DANS UNE DOUBLE JONCTION TUNNEL

Or il est important de noter que la somme des colonnes de cette matrice est nulle,
donc que la matrice T’ n’est pas inversible. Dés lors, 'inverse I'™! de I'équation est en

réalité la pseudo inverse de Moore-Penrose [Moore 20l [Penrose 55| de la matrice, qui est

déterminée numériquement, c’est a dire la matrice telle que TT T =T,

Pour atteindre le facteur de Fano avec notre méthode Monte-Carlo, nous répétons la
simulation présentée dans le chapitre consacré au simulateur SENS (FIGURE un grand
nombre de fois Ngm,, avec un temps de simulation tgy, suffisamment grand pour considérer
une fréquence quasi-nulle et un régime stationnaire. Dans chacune de ces simulations, nous
comptons le nombre d’électrons ng (ou np) passés dans la jonction tunnel source (ou drain)
durant tgm. On obtient alors le facteur de Fano en faisant le rapport entre la variance et
la moyenne du nombre d’électrons passés.

_ Var(ng)n,,

F
<nS> Nsim

(5.2)

Cette méthode est illustrée en FIGURE A noter que nous pouvons également en
extraire le courant, qui n’est autre que le nombre moyen de charges passées dans la source

(ou le drain) durant tgy, :

(1) = E48) N (53)

tsim

[ip(0) Ti(D) [,(0) Liy(1) Liy(2) t

®© & DO LD ) LD .
il T2 Tou() - o E —

[5,(0) [,(0) O )

in in in

o -ﬂ o -ﬂ g@ -9‘9 0 ------------- >
Fou(1) To3)  Ton() —

rin(o) 1_‘in(l) 1_‘m(z)

< N
© 20 o I
Fou(3) T,.2)

F1GURE 5.2 — Illustration de la méthode utilisée pour obtenir le facteur de Fano par la
méthode Monte-Carlo, avec 'algorithme répété Ngy, fois, et le nombre ng, d’électrons
passés dans la source durant tg,, dans la i-éme simulation.
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La DTJ considérée lors des parties et [5.4] constituée d’un ilot sphérique de
10 nm, a été choisie de maniére & obtenir du blocage de Coulomb "classique" avec une
résistance différentielle positive dans les premiers paliers, puis de la résistance différentielle
négative. Ainsi, la barriére drain a été choisie bien plus épaisse que la barriére source (1,7 nm
contre 1,2 nm, respectivement), afin de limiter U'effet du déplacement de la fonction d’onde

vers le drain avec la tension.

— Korotkov B
SN

courant (pA)
(98]
facteur de Fano

05
tension (V)

FI1GURE 5.3 — Courant et facteur de Fano, ce dernier calculé par Korotkov et Monte-Carlo,
en fonction de la tension appliquée.

Le courant et le facteur de Fano obtenus par les deux méthodes sus-citées sont montrés

dans la FicUre B3]

Nous voyons clairement la premiére marche de Coulomb, le courant augmente ensuite
dans la deuxiéme marche, avant de chuter et passer en régime de résistance différentielle
négative. Ce régime devient trés fort dans le troisiéme palier, & tel point que les quatriémes

et cinquiémes marches sont indiscernables.

Dans les deux premiers paliers, le facteur de Fano est sous-Poissonien. 11 décroit tout
d’abord jusqu’a F' = 0,66 a Vpg = 0,59 V, et augmente rapidement pour devenir super-
Poissonien dans le troisiéme palier. Il atteint sa valeur maximum F'=3,5aV =0,72V

avant de chuter et tendre vers un bruit Poissonien.

On voit également que les deux méthodes sont parfaitement équivalentes. Mais si la
méthode Korotkov est rapide, la méthode Monte-Carlo permet d’obtenir les statistiques

détaillées du comptage du passage stochastique des électrons dans la jonction source.
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FIGURE 5.4 — Distribution statistique du nombre d’électrons ng traversant la jonction
tunnel source durant tg,, correspondante & un nombre moyen de 50, pour trois tensions
particuliéres. La statistique est basées sur 2 x 10° simulations Monte-Carlo (histogramme)
et est comparée a la distribution de Poisson correspondante a 50 électrons (ligne).

Ainsi, sur la FIGURE [5.4] nous voyons qu’a partir d’un simple traitement des données
des simulations Monte-Carlo, nous pouvons observer directement si le bruit est sous, super
ou Poissonien en comparant la distribution statistique du nombre d’électrons passant dans
la jonction source, et la courbe Poissonienne théorique correspondante au méme nombre

moyen d’électrons passés (ng), c’est-a-dire :

P(ng =k) = UZ') ke_<N> (5.4)

Lors d’un processus Poissonien, la variance et la moyenne sont égales, donc F' = 1, tel
que nous le voyons sur la FIGURE [5.4f, lorsque la courbe théorique Poissonienne épouse
parfaitement la distribution statistique obtenue en Monte-Carlo. Ainsi, une distribution
plus étroite que la courbe Poisonnienne (FIGURE [5.4h) a une variance plus faible, et donc

le facteur de Fano est plus faible, et le bruit est sous-Poissonien. De la méme maniére,
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une distribution plus large que la courbe théorique a une variance plus grande (FIGURE
), ce qui correspond donc a un facteur de Fano F' > 1. La FIGURE confirme donc
le comportement obtenu dans la FIGURE [5.3] Dans les deux parties suivantes, nous allons
expliquer les différents aspects de ce comportement en regard des taux de transfert tunnel,
en étudiant deux cas simplifiés. Tout d’abord, nous allons limiter le nombre d’états possibles
dans I'llot & 2 (un électron ou aucun), puis & un systéme a trois états (0, 1 ou 2 électrons

dans I'ilot).
5.3 Bruit sous-Poissonien dans les processus a deux états

Nous avons donc limité la simulation & un processus a deux états, c’est a dire en fixant
Iin(N > 1) = 0. Dans ce cas, une expression analytique simple a été donnée par Hershfield

et al. [Hershfield 93|, et peut étre déduite de 1’équation (5.1)), en limitant N a 0 et 1 :

F= (Fin(0)2 + Fout(l)z)/(rin(o) + Fout(l))2 (5-5)

Sur la FIGURE[5.5] le facteur de Fano, mis en regard des taux de transferts tunnel montre
un bruit toujours sous-Poissonien, ce qui confirme les observations faites dans des systémes
a deux états [Hershfield 93| [Choi 12, [Birk 95|]. La figure permet également de confirmer
que le minimum du facteur de Fano de 0,5 est obtenu quand les taux de transfert d’entrée
et de sortie de l'llot sont égaux, c’est-a-dire que I'j,(0) = Tou(1l) = T, comme prédit
par l'expression . A Tinverse, le bruit tend & étre Poissonien quand I'un des taux de
transferts devient négligeable devant I'autre. Nous allons étudier en détails les deux cas

limites (F' =1 et F' = 0,5) pour comprendre ce comportement.
5.3.1 Cas minimum de sous-Poissonien I';,(0) = [ (1) =T (F'=0,5)

Pour comprendre cette réduction du bruit, nous pouvons comparer 1’évolution du
nombre d’électrons (ng) passant dans la jonction source, quand les taux de transferts sont
égaux, c’est-a-dire I'y, = oyt = I', & une distribution de Poisson, comparaison schématisée

sur la FIGURE

Etant donné que chaque événement tunnel suit un processus de Poisson, nous voyons

que I'évolution du systéme suit un processus de Poisson de paramétre I'"!, mais dont nous
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FI1GURE 5.5 — Courant, facteur de Fano et taux de transfert tunnel en fonction de la tension,
dans un systéme a deux états.

1—‘in(O) - 1—‘out(l) =T

Processus de Poisson €quivalent de fréquence I
! ! r! ! r!
—i—E—E——e----

FIGURE 5.6 — Evolution temporelle du nombre d’é¢lectrons dans la boite (cercles) et du
nombre d’électrons ng passés dans la jonction source (carrés) dans un cas de taux de
transfert tunnel égaux, en regard d’un processus de Poisson de fréquence I'.
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ne comptons en réalité quun événement sur deux (le passage de 1'électron dans la jonction
source). Dans le processus de Poisson de paramétre I', la moyenne et la variance du nombre
d’événements ng sur une durée tgy, sont les mémes et (ng) = Var(ng) = I'tgy. Puisque
nous comptons un événement tunnel sur deux dans notre systéme, nous avons une moyenne
(ng) = I'tsim/2. La variance de ce processus peut étre calculée en utilisant la formule de la
variance d’une transformation affine Var(aX + b) = a?Var(X). Ici, Var(X/2) = Var(X)/4
d’ott Var(ng) = I'tsim/4. Le facteur de Fano résultant en appliquant est donc :

B Var(ns)n,,, 1

(ns)n 2

sim

5.3.2 Cas Poissonien I',;(1) > I',(0) (ou l’inverse, F' = 1)

De la méme maniére, nous pouvons comparer un processus de Poisson avec le transport
électronique dans une DTJ & deux états avec des taux de transfert tunnel asymétriques,

comme schématisé en FIGURE

Nous voyons donc immédiatement que I’évolution de ng est commandée par I'y,, et nous

retrouvons un processus Poissonien de paramétre I';,, et donc un facteur de Fano F' = 1.

1—‘out(l) > l—‘m(o)

r;(0) T (0) T (0)

124 mn

v
Coe (1) T (1) (1)
Processus de Poisson équivalent de fréquence I'; (0)

r! r!

o O e o )

FIGURE 5.7 — Evolution temporelle du nombre d’électrons dans la boite (cercles)
et du nombre d’électrons ng passés dans la jonction source (carrés) dans un cas
Fout(1) > Tin(0), en regard d’un processus de Poisson de fréquence égale au plus pe-
tit des taux de transfert tunnel.
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TROIS ETATS

Nous avons donc vu une explication simple du bruit Poissonien et du bruit sous-
Poissonien, & partir d’'un systéme a deux états. Pour voir, et tenter de comprendre le

bruit super-Poissonien, il faut augmenter le nombre d’états a 3.

5.4 Apparition de bruit super-Poissonien dans les processus
a trois états

Nous réduisons désormais le systéme a trois états, c’est a dire que I'ilot ne peut main-
tenant contenir que 0, 1 ou 2 électrons. L’ajout d’un état augmente considérablement le
nombre de séquences pouvant étre empruntées sur un temps donné, chaque séquence re-

présentant I’évolution du nombre d’électrons (états) dans I'ilot.

Dans le processus a deux états, décrit précédemment, cette séquence était unique (0-1-
0-1-0-1...), et une comparaison entre les deux taux de transfert tunnel impliqués suffisait
a conclure sur le bruit (plutdt sous-Poissonien ou Poissonien). Dans un processus a trois
états, les séquences possibles deviennent multiples. Ainsi nous pourrions avoir :

— des séquences "simples" & deux états : 0-1-0-1-0-1 ou 1-2-1-2-1-2

— des séquences combinant ces deux états : 0-1-0-1-2-1-2-1-0-1. . .

Ainsi, selon la séquence suivie, le nombre d’électrons passés dans une jonction durant
un temps donné peut varier énormément (et donc le bruit augmenter — voire devenir super-
Poissonien). La comparaison entre les deux taux de transfert tunnel impliqués sur I'unique
séquence, telle que nous ’avons faite pour le processus & deux états, ne suffit donc plus pour

analyser le bruit de grenaille. Une analyse des différentes séquences possibles est nécessaire.

Pour caractériser une séquence, nous pouvons les séparer en différents chemins que
nous appellerons "chemins de base". Un chemin de base représente une suite d’événements
élémentaires (passage d’un état & un autre) entre deux passages successifs au travers d’une
méme jonction. Ici nous choisissons la jonction source. Il y a quatre chemins de base :
(0-)1-0-1, (1-)2-1-2, (0-)1-2, (1-)2-1-0-1. Le premier état est mis entre parenthéses car il

représente 1’état précédant le passage du premier électron.

Un découpage d’une séquence quelconque & trois états en "chemins de base" est illustré

en FIGURE Les nombres de chemins de base obtenus sont Npig1 = 2, Nigi2 = 3,
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FIGURE 5.8 — Découpage en chemins de base d’'une séquence donnée. Les états rouges
représentent les états suivant le passage d’un électron.

Noi2 = 1, N12191 = 1. On remarque que les chemins 0-1-2 et 1-2-1-0-1 sont des chemins
"passerelles" d’une séquence a deux états a une autre (0-1-2 pour passer du 0-1-0-1 au
1-2-1-2, 1-2-1-0-1 pour l'inverse), ainsi le nombre de chemins Ny et Ny2191 sont égaux,
a un trajet prés (si un seul passage d’une séquence a lautre se fait). Le nombre total de
passages dans la jonction source est la somme du nombre de ces chemins de bases, auquel

on ajoute le premier passage non comptabilisé : ng = Ng101 + N1212 + Ni2101 + No12 + 1

Comme illustré en FIGURE [5.9] chaque passage d’un état & un autre est conditionné
par les taux de transfert tunnel. Nous voyons donc qu’a chaque passage dans I'état 1, le
systéme a le choix entre en faire entrer un 2° ou faire sortir 1’électron (vers I’état 0). C’est

ici un élément clé de I'analyse du bruit de grenaille dans le dispositif.

FI1GURE 5.9 — Description schématique des transitions possibles entre deux passages a 1’état
1.

Ce sont donc dans un premier temps les taux de transfert I'iy (1) et Toyt(1) qui nous
renseigneront sur les chemins les plus empruntés lors des séquences :
— Si Tin(1) > Tout(1), alors 'entrée d’un deuxiéme électron est favorisée : le chemin
(1)-2-1-2 sera le plus emprunté.
— SiTin(1) < Tout(1), alors la sortie de I’électron est favorisée : le chemin (0)-1-0-1 sera
le plus emprunté.
Si une des deux composantes I'j, (1) et T'oy (1) est vraiment fortement négligeable devant

I’autre, nous pouvons ensuite déterminer, en comparant les temps de passages sur un trajet
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donné, si ces chemins majoritaires sont plutét Poissoniens ou sous-Poissoniens, tel que nous

I'avons fait pour les processus & deux états.

Si, & l'inverse, ces deux taux de transfert sont assez proches pour que des chemins
passerelles (0)-1-2 et (1)-2-1-0-1, voire méme 'autre chemin "simple" a deux états, appa-
raissent, la simple considération des temps de passage sur le trajet majoritaire ne suffit pas
a conclure sur le comportement du bruit. Si de grandes divergences dans les temps carac-
téristiques Tehemin du chemin préférentiel et des chemins parasites existent (c’est-a-dire, les
temps caractéristiques entre deux événements "passage dans la jonction source" suivant
ces chemins), alors le bruit augmente, au point méme, parfois, de devenir super-Poissonien.
Les temps caractéristiques des chemins de base (c’est-a-dire les temps moyens entre deux

passages dans la jonction tunnel source) sont définis comme :

Toy101 = T1-0 + 701 = (Tin(1) + Towe (1)) 7 + T5.1(0) (5.6)
1212 = T251 + T2 = Toe(2) + (Tour(1) + Four(1)) ™ (5.7)
T2 = T2 = (Tin(1) + Tout (1)) 7" (5.8)
T(1)2101 = T2—1 + T1-0 + To»1 = Toki(2) + Tin(1) 4+ Toue (1))~ +T1(0) (5.9)

On ne compte pas le temps de la premiére transition qui améne le premier électron mais
uniquement le temps des suivantes qui ménent jusqu'au deuxiéme passage d’un électron

dans la jonction.

Des expressions a , on peut déduire que le chemin (0)-1-2 est plus rapide que
les autres chemins, et que le chemin (1)-2-1-0-1 est plus lent. Selon la rapidité ou la lenteur
des autres transitions tunnel impliquées, le chemin (0)-1-2 est donc largement plus rapide
ou du méme ordre de grandeur que le chemin principal, et le chemin (1)-2-1-0-1 beaucoup
plus lent ou du méme ordre de grandeur que le chemin principal. Mais la contribution de
ces deux chemins & I'augmentation du bruit n’est pas de méme ampleur.

— Si (1)-2-1-0-1 est beaucoup plus lent que le chemin principal, alors son influence sur le
bruit est importante. Un exemple est donné en FIGURE[5.10] ot une séquence "pure"
est comparée a une séquence a un chemin parasite, avec 7(1)2101 = 57(1)212- Nous
voyons que lorsque le chemin 12101 est emprunté, le nombre d’électrons passant

dans une jonction source pendant un temps donné diminue (de 9 électrons a 6).
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Ainsi, suivant le nombre de chemins parasites empruntés sur une séquence, le nombre
d’électrons varie grandement, augmentant ainsi le bruit.

— Si (0)-1-2 est bien plus rapide que le chemin principal, alors son influence sur le bruit
sera moindre. Ce faible effet est illustré FIGURE [5.11] ot on observe que le nombre
de passages est le méme dans les deux cas, malgré 7(g)12 < 7(1)212-

T(1)212 T(1)212 T(1)212 T(1)212 T(1)212 T(1)212 T(1)212 T(1)212

0 Y0100 10 Y0/ Y0110 10

T(1)212 T(1)2101 T(o)y12  T(1)212 T(1)212

F1GURE 5.10 — Comparaison de deux séquences, l'une pure 1-2-1-2, I’autre comprenant un
chemin parasite, avec 7(1)2101 = 57(1)212. Les cercles rouges indiquent les états suivant un
passage dans la jonction source.

T(1)212 T(1)212 T(1)212 T(1)212
T(1)2101 To)y12  T(1)212 T(1)212

DO—O@HDO—OO—D@—0O

F1GURE 5.11 — Comparaison de deux séquences, I'une pure 1-2-1-2, 'autre comprenant un
chemin parasite, avec 7(g)12 < T(1)212 €t T(1)2101 = 7T(1)212- Les cercles rouges indiquent les
états suivant un passage dans la jonction source.

Pour illustrer ces effets et fixer les idées, nous avons choisi de simuler trois cas fictifs,
pour lesquels nous avons fixé trois taux de transfert tunnel & des valeurs constantes, en
faisant varier le quatriéme. Pour chaque cas, nous allons suivre la méme méthode pour

expliquer le comportement du facteur de Fano :

1. Comparer les taux de transfert tunnel I'j,(1) et I'oye(1) pour déterminer si 0-1-0-1
ou 1-2-1-2 est le chemin principal. A partir la formule de Hershfield , appliquée
a ces chemins, nous déterminons les facteur de Fano de chemins "purs", c’est & dire
le facteur de Fano obtenu si seul ce chemin & deux états était emprunté durant les
séquences. Nous pouvons ainsi déterminer si ce chemin a un comportement plutét
Poissonien ou sous-Poissonien. Dans la formule de Hershfield, les taux de transfert

Iin(1) et Doyt (1) doivent étre remplacés par I'in(1) 4+ Tyt (1), car les temps de vols
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(temps ou l'ilot reste dans le méme état) sont fonction de la somme des taux de
transfert tunnel & partir de cet état. Les facteurs de Fano des chemins "purs" sont

donc donnés par :

(Fin(l) + Fout(l))2 + Fin(0)2
(Fin(l) + Fout(l) + Fin(o))2

Foio1 = pour le chemin 0-1-0-1 (5.10)

(Fin(l) + Fout(l))2 + 11out(2)2
(Fin(l) + Fout(l) + Fout(Z))2

Fia10 = pour le chemin 1-2-1-2 (5.11)

2. Suivre I’évolution de la proportion du nombre de chemins "parasites" (0-1-2 et 1-2-
1-0-1, voire 'autre chemin a deux états). Si ceux-ci ne sont pas négligeables, alors il
faut comparer les temps caractéristiques des chemins "parasites" avec celui du chemin

principal, et ainsi conclure sur I’évolution du bruit de grenaille

5.4.1 1° cas:I,(0) = 107s71, Ti,(1) = 108 st et Toue(2) = 10% s71, Tue(1)
variable

En utilisant les résultats de la FIGURE [5.12] nous pouvons expliquer le comportement

du facteur de Fano résultant :

Tout(1) < 108571 T4y (1) < Tin(1), donc le chemin 1-2-1-2 est le chemin préférentiel,
et celui-ci a un transport plutdt Poissonien : F' = 0,8 d’aprés (5.11)) car I'écart entre I'iy (1)
et Tout(2) n'est "seulement" que d’un facteur 10. Les chemins parasites sont encore trop

négligeables pour influer sur le bruit, qui reste donc autour de F' =0, 8.

108 s71 < Tout(1) < 107s™! Le chemin 1-2-1-2 est toujours préférentiel avec un trans-
port Poissonien F' = 0, 8. La probabilité des chemins parasites augmente, et les temps des
chemins sont :7(1)212 = 10785, et T(1)2101 = 10~ 7s. Donc si un chemin parasite apparait
sur une séquence, alors le passage d’un électron dure 10 fois plus longtemps que le passage
d’un électron "via" le chemin 1-2-1-2 (voir I'exemple FIGURE . Cette séquence a donc
10 événements tunnels en moins par rapport & une séquence "pure". Comme la probabi-
lité de chemins parasites augmente avec I'oy (1), alors le bruit augmente, et devient méme

super-Poissonien(Fiax =5)
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facteur de Fano

facteur de Fano
pour chemins purs

probabilité
des chemins

temps
de chemins (s)
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10t 100 10 10 100° 100 107 10"
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FIGURE 5.12 — Facteur de Fano total, facteur de Fano "purs" des chemins & deux états,
probabilité des chemins et temps caractéristiques des chemins en fonction de I'y4(1), pour
[in(0), Tin(1) et Doy (2) fixés.

107" s~ < Tout(1) < 108s~1 Nous sommes dans la méme situation que sur I'intervalle
précédent, avec 1-2-1-2 comme chemin préférentiel et une probabilité d’avoir des chemins
parasites qui augmente, avec les mémes temps caractéristiques. Néanmoins, on constate
que le chemin 1-2-1-2 "pur" a un facteur de Fano qui diminue, car T'j,(1) + Toyut(1) se
rapproche de gy (2). L’augmentation du facteur de Fano est donc stoppée, et le bruit
se met a redescendre, tout en restant super-Poissonien (par la contribution des chemins

parasites).

108 s~ 1 < Fout(1) 0-1-0-1 est désormais le chemin préférentiel, avec un facteur de Fano
pur augmentant pour aller vers 1. La contribution des chemins parasites est de moins en

moins importante, et leurs effets sur le bruit sont moins marqués que lorsque le chemin
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1-2-1-2 était préférentiel. En effet, le temps caractéristique du chemin 0-1-0-1 est 7(g)101 =
T(1)2101 = 10775, ainsi le passage par un chemin parasite n’a que peu d’influence sur le
bruit. Le facteur de Fano diminue donc pour tendre vers la valeur du Fano "pur" du

chemin 0-1-0-1, c’est & dire F = 1.

5.4.2 2°cas:T,(0) = 107571, Toue (1) = 107 s71 et Toy (2) = 108 s~1, Ty, (1)
variable

oo ¥
2F 1—‘Out(l)

facteur de Fano

facteur de Fano
pour chemins purs

probabilité
des chemins

temps
de chemins (s)
S

10t 100 10 10 100° 100 10 10"

Fip(1) (57

FI1GURE 5.13 — Facteur de Fano total, facteur de Fano "purs" des chemins & deux états,
probabilité des chemins et temps caractéristiques des chemins en fonction de I'iy (1), pour
[in(0), Tout(1) et Tou(2) fixés.

Tin(1) < 107571  0-1-0-1 est le chemin majoritaire, et malgré I’augmentation du nombre

de chemins parasites, ceux-ci ont des temps caractéristiques proches (7(g)101 = T(1)2101 =
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2x 107 "s71), donc le bruit n’augmente (presque) pas, et F reste proche du facteur de Fano

"pur" du chemin 0-1-0-1, c’est & dire ' =0, 5.

107 s7! < Tju(1) < 2 X 1085~! (maximum super-Poissonien) Le chemin majori-
taire est désormais le 1-2-1-2, avec une grande contribution des chemins "parasites". De
plus, le temps caractéristique de 1-2-1-2 diminue (7(1)212 de 1077571 4 1078571) tandis que
le temps du 1-2-1-0-1 demeure a la méme valeur 7(1)219; = 2 X 1077571, Le chemin 1-2-1-0-1
devient donc 2 & 20 fois plus lent que le chemin principal : le bruit augmente donc jusqu’a

atteindre son maximum.

2 x 108 s71 < Ty, (1) Les trajets parasites deviennent de moins en moins probables, le

facteur de Fano tend donc vers celui du 1-2-1-2 pur, donc diminue pour atteindre F' = 1.

5.4.3 3°cas:Ti,(0) = 108571, T, (1) = 102 s7t et Toue (1) = 10° s71, Toue(2)
variable

Ce cas, donné en FIGURE est particulier car I'iy (1) = Ioype(1) : les quatre chemins
de bases sont tous équiprobables. Il n’y a pas de chemin préférentiel, et le bruit dépend

uniquement de la différence entre les temps de chemins :

Tout(2) < 107571 Nous avons T(1)212 = T(1)2101 >> T(0)101 > T(0)12- Les chemins (1)212
et (1)2101 sont donc trés lents comparés aux deux autres chemins, et (0)101 est également
lent comparé a (0)12. Ces disparités dans les temps de chemins équiprobables a pour effet

de maximiser le bruit (F' = 3).

107571 < Tout(2) < 1095~  Les temps caractéristiques des chemins se rapprochent
pour arriver & 712101 = 70101 = 71212 > 7012. La séquence (0)12 plus rapide n’ayant

que peu d’influence sur le bruit, celui-ci tend vers du Poissonien.

109571 < T'out(2) Nous avons T(1)2101 = T(0)101 > T(0)12 = T(1)212 : l'écart entre les

temps est grand, mais les séquences sont deux & deux aussi rapide, et I’écart entre les deux
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FIGURE 5.14 — Facteur de Fano total, facteur de Fano "purs" des chemins a deux états,
probabilité des chemins et temps caractéristiques des chemins en fonction de I'oyt(2), pour
in(0), Tin(1) et Doy (1) fixés.

valeurs des temps caractéristiques est moins important que dans le cas Ty (2) < 107571

le bruit est super-Poissonien mais plus faible que dans le cas sus-cité (F = 2,5).

Conclusion Notre méthode d’explication du bruit de grenaille pour ces trois cas s’est
avérée robuste et cohérente, bien que les compromis & trouver parfois entre un facteur de
Fano "pur" du chemin principal diminuant et un nombre de chemins parasites aux temps
caractéristiques différents demeurent subtils. Nous allons donc désormais étudier le bruit

de grenaille dans la double jonction tunnel simulée, limitée a trois états.
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Courant (pA)
facteur de Fano
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des chemins
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FIGURE 5.15 — Facteur de Fano total, taux de transfert tunnel, facteur de Fano "purs" des
chemins & deux états, probabilité des chemins et temps caractéristiques des chemins en
fonction de la tension dans le dispositif étudié.

5.4.4 Cas du dispositif d’étude a trois états

Le bruit de grenaille & trois états, mis en regard avec les taux de transfert tunnel, les
facteurs de Fano purs, les probabilités des 4 chemins ainsi que les temps de ces chemins

sont montrés en FIGURE [B.101

Sur ces figures, nous avons volontairement réduit la plage en tension aux endroits ot
nous avons effectivement des processus a trois états (I'in(1) # 0) afin d’en augmenter la
lisibilité. La lecture et 'explication du bruit de grenaille est plus difficile que dans les trois
cas précédents : effectivement, les taux de transfert tunnel varient lentement et le bruit

n’excéde pas F' = 1,53.
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De 0,5 Vao,6V Ti(l)>To(l):le chemin 1-2-1-2 est préférentiel, et son facteur
de Fano "pur" diminue pour tendre vers F' = 0,5 car I'iy (1) et I'oyt(2) se rapprochent. Les
chemins 0-1-2 et 1-2-1-0-1 ne sont pas négligeables (de 5 & 15%) mais le temps caracté-
ristique du chemin 1-2-1-0-1 est proche de celui du chemin 1-2-1-2 (7(3)2101 de 4 X 10785
a6 x 107 %s et T(1)212 = 3 X 1078s), et celui de 0-1-2 petit devant 1-2-1-2. Ces chemins
influent donc peu sur le bruit, et le facteur de Fano "suit" le facteur de Fano du chemin

1-2-1-2 pur.

De 0,6 V 40,74 V (I'in(1) = Tout(1)) Le chemin 1-2-1-2 est toujours préférentiel, et
son bruit "pur" continue de diminuer pour tendre vers F = 0,5. Cependant, les chemins
"parasites" sont de plus en plus importants (de 15% & 25%), et 7(1)2101 = T(0)101 augmente
(de 6 x 1078s & 107 7s) lorsque T(1)212 reste autour de 10~8s. L’influence des chemins

parasites sur le bruit est donc plus forte, et le bruit augmente.

De 0,74 V a4 0,76 V (pic de Super-Poissonien) TI',(1) est légérement inférieur a
Fout(1) : le chemin 0-1-0-1 est trés légérement préférentiel, et d’un transport "pur" sous-
Poissonien prioritaire (1-2-1-2), nous passons a un transport "pur" du chemin préférentiel
(0-1-0-1) plutot Poissonien (F = 0, 8). Les chemins "parasites" sont toujours trés présents,
et les temps caractéristiques se différencient toujours davantage. Le bruit continue donc a

augmenter pour atteindre son maximum.

A partir de 0,76 V  Le chemin 0-1-0-1 devient de plus en plus privilégié et les chemins
parasites sont de moins en moins probables. De plus, le chemin parasite 1-2-1-0-1 a le méme
temps caractéristique que le chemin 0-1-0-1 et le chemin 0-1-2 devient de plus en plus rapide.
Leur influence sur le bruit est limitée, et le bruit, bien que restant super-Poissonien, tend

vers le bruit du chemin préférentiel, c’est-a-dire F' = 1.

5.4.5 Conclusion

Nous avons donc décrit avec succés le comportement du bruit dans un systéme a trois

états, qui comporte du bruit super-Poissonien. Nous avons vu que la premiére condition
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a une augmentation du bruit était I'augmentation du nombre d’états accessibles, ce qui
augmente le nombre de séquences pouvant étre empruntées. Nous allons vérifier cette af-
firmation en étudiant différentes configurations de double-jonction tunnel, en modifiant la

taille de I'ilot et I’épaisseur des barriéres, augmentant ou diminuant ainsi le nombre d’états

accessibles.

5.5 Bruit de grenaille pour différentes géométries et SET

Dans cette section, nous allons faire varier les paramétres géométriques d’une double-
jonction tunnel afin de pouvoir dessiner quelques tendances dans les cas ot la recherche de
la minimisation ou 'augmentation du bruit dans ces dispositifs pourrait étre recherchée.

Le dispositif principal de ce mémoire, le SET, est également étudié en fin de section.

5.5.1 Influence de la géométrie de 1’ilot
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FIGURE 5.16 — Courants, facteurs de Fano et taux de transfert tunnel en fonction de

la tension pour 3 DTJ a ilots sphériques de diamétres différents, avec hg = 1,2 nm,
hp =1,8 nm et hg = 5 nm.

Les FIGURE et FIGURE ne donnent pas de tendance nette (réduction ou

augmentation du bruit) en fonction de la taille ou de la géométrie propre de l'ilot. Si le
courant ainsi que I’écart entre les paliers augmentent avec une réduction du diamétre de

I'ilot, le maximum de bruit super-Poissonien se produit toujours aux alentours du 4¢ palier
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FIGURE 5.17 — Courants, facteurs de Fano et taux de transfert tunnel en fonction de la
tension pour deux flots, sphérique et cubique, de méme volume, correspondant a un ilot
sphérique de d = 8 nm. Les épaisseurs d’oxyde sont fixées & hg = 1,2 nm, hp = 1,8 nm et
hg = 5 nm.

(sauf dans le cas d’un ilot de diamétre 10 nm, ot le maximum de bruit est au 3° palier). La
largeur des paliers dans deux DTJ a ilot de méme volume sont les mémes, et malgré une
augmentation drastique du courant dans le cas d’un ilot carré (conséquence d’une surface
en regard des électrodes bien plus grande), le bruit a plutdt une tendance a diminuer
(légérement) en passant d’un ilot sphérique a un ilot cubique.

Les épaisseurs d’oxyde étant les mémes sur ces dispositifs, I’écart relatif entre les taux
de transfert tunnel (grandeur élémentaire de l’explication du bruit) reste a peu prés le
méme. La taille de I'ilot ne constituerait donc pas une contrainte technologique pour des

dispositifs utilisant le bruit des DTJ.
5.5.2 Influence de I’épaisseur des barriéres

Les FIGURE [5.1§ et FIGURE [5.19 montrent 'importance cruciale de la dissymétrie des
barriéres d’oxyde tunnel sur le bruit, et méme davantage : pour un méme écart d’épaisseur
entre source et drain, nous obtenons la méme allure pour le courant (évidemment plus fort

dans le cas d’électrodes plus proches de l'ilot), et surtout, exactement la méme courbe pour
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5.5. BRUIT DE GRENAILLE POUR DIFFERENTES GEOMETRIES ET SET

le facteur de Fano. La contrainte technologique pour obtenir un facteur de Fano est plus
faible qu’on ne pourrait le croire, puisqu’elle ne concerne pas la taille ou la géométrie de
I'tlot, mais seulement les épaisseurs d’oxyde tunnel. Néanmoins un courant fort (c’est-a-

dire, des ilots petits et des épaisseurs d’oxyde fines) peut étre recherché en paralléle.

Ainsi, nous remarquons que plus I’écart d’épaisseur entre les barriéres d’oxyde aug-
mente, plus le bruit est fort, comme on peut le constater pour les cas ou l’écart est de
0,8 nm (hg = 1,2 nm; hp = 2,0 nm et hg = 1,0 nm; hp = 1,8 nm) avec un facteur de
Fano atteignant F' = 17.

En effet, une grande dissymétrie implique que la zone de résistance différentielle négative

se situe & des tensions plus hautes, et nous attendons le 5° palier pour la voir dans les cas

h¢=1,2nm; hp =2,0nmet hg =1,0 nm; hp = 1,8 nm.

Les taux de transfert tunnel sont donc proches pour le 5° niveau d’énergie (I'in(4) =~

Fout(4)), c’est-a-dire, dans un systéme a six états. On a vu que plus le nombre d’états
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FIGURE 5.20 — Courants, facteurs de Fano et taux de transfert tunnel en fonction de
la tension de grille pour un SET avec un ilot de paramétres d = 8nm, hg = 1,2nm,
hp = 1,3nm, hg = bnm.
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possibles était haut, plus le bruit pouvait atteindre de fortes valeurs, comme on 1’'observe

ici.

5.5.3 Bruit de grenaille dans un SET

La premiére partie de cette thése étant consacrée au SET, nous avons également cherché
a calculer le bruit dans cette structure, donné en FIGURE[5.20} En fonctionnement classique
(c’est & dire pour les oscillations de Coulomb), I’évolution du bruit est sans surprise : dans
un pic de courant, les électrons ne circulent que sur un niveau d’énergie. Ainsi le nombre
d’états dans l'ilot est limité & 2, et donc, & du bruit Poissonien ou sous-Poissonien. Le
tracé des taux de transfert tunnel nous indique dans ce cas que, pour les quatre premiers
niveaux considérés, on a toujours : I'jp(n—1) > Toyi(n). Le bruit demeure donc Poissonien
(F ~ 1) et décroit néanmoins, conséquence du rapprochement des taux de transfert tunnel.
Le SET en fonctionnement normal (c’est-a-dire en faisant varier la tension de grille Vig),

ne présente donc pas d’intérét particulier dans 1’étude du bruit de grenaille.

5.6 Conclusion

En utilisant les résultats du simulateur SENS, dont on a montré la capacité a déter-
miner le bruit de grenaille, par la méthode de Korotkov et la méthode Monte-Carlo, nous
avons réussi a expliquer de maniére simple et intuitive, le comportement du bruit dans
les double-jonctions tunnel, a partir des taux de transfert tunnel, en se détachant de tout
formalisme mathématique. Devant la complexité d’étudier un systéme a plusieurs états,
nous nous sommes limités a ’étude du systéme a deux états (0 ou 1 électron dans la boite)
pour expliquer un bruit Poissonien ou sous-Poissonien, et & un systéme & trois états pour
expliquer le bruit super-Poissonien. Nous avons démontré que 'augmentation du nombre
de séquences possibles (suite d’événements tunnels) due a des taux de transfert tunnel
d’entrée et de sorties proches sur un niveau (I'j,(n) =~ Toue(n)), combinée a une grande

dissymétrie des temps des chemins de base, était responsable du bruit super-Poissonien.

L’étude de 'influence des paramétres géométriques nous a renseignés sur la contrainte

technologique imposée sur les dispositifs dans le cadre d’une utilisation du bruit de grenaille.

127



5.6. CONCLUSION

Si un bruit fort est souhaité, une grande dissymétrie des épaisseurs de barriéres source et
drain (avec une barriére drain plus épaisse que la barriére source) est nécessaire, sans plus
de contraintes sur la taille de I'ilot ou sa géométrie. Cette observation pourrait avoir une
conséquence non négligeable sur les applications pouvant étre faites de dispositifs double-
jonction tunnel. Si le bruit dans les dispositifs & un électron est encore un simple objet
d’étude théorique, la résurgence d’'un domaine tel que celui de la résonance stochastique,
initié par Gaines en 1969 |Gaines 69| dans les architectures neuronales [Misra 10] tirant
profit du bruit, ou encore le besoin de miniaturisation des circuits de génération de nombres
aléatoires pourraient pousser les chercheurs & s’intéresser de plus prés au bruit dans les

dispositifs & boites quantiques.
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Les transistors a un électron (SET) sont a la croisée des chemins. Alors qu'ils restaient
souvent cantonnés a des recherches amont, les derniéres réalisations expérimentales ont
permis d’obtenir des oscillations de Coulomb & température ambiante, dans des processus
reproductibles et compatibles avec la technologie silicium, ce qui doit permettre de voir

déboucher quelques applications sur le marché de 1’électronique.

En outre, depuis 1993 et les articles fondateurs de Hicks et Dresselhaus sur I’étude de
la thermoélectricité dans les systémes a faible dimensionnalité [Hicks 93al, [Hicks 93b|, une
nouvelle application potentielle du SET en tant que module thermoélectrique a élargi le
champ des possibles utilisations de ces transistors. En effet, le caractére (quasi-) discret de
la densité d’états électronique dans les nanocristaux réduit fortement les pertes thermiques
par relaxation de 1’électron qui dégradent habituellement les performances thermoélec-

triques dans les composants traditionnels.

Devant cet avenir prometteur, la nécessité d’avoir a disposition des modéles physiques
capables de simuler les SET & partir de paramétres physiques tels que I'épaisseur des
barriéres ou la taille de I'ilot, tout en prenant en compte l'effet de la température, et qui

plus est, d’une différence de température aux électrodes, semble trés claire.

Ce travail de thése avait donc pour objectif de développer un simulateur pour les SET,
basé sur le simulateur SENS (Single-Electron Nanodevice Simulation) de 1’équipe, qui ne
permettait de modéliser jusqu’a présent que des double- ou triple-jonctions tunnel. Les
caractéristiques de ce simulateur sont (i) le calcul des fonctions d’onde électroniques indi-
viduelles de chaque électron pour chaque tension de drain et de grille, par la résolution des

équations couplées de Poisson et Schrodinger et (ii) la détermination des taux de transfert
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tunnel dépendant des tensions et du nombre d’électrons dans l'ilot, par la régle d’or de
Fermi, et le formalisme de Bardeen. Au dela de 'ajout d’une grille et donc la définition
d’un maillage différent suivant I’axe ilot-grille dans la simulation, il a fallu s’interroger sur
la détermination du potentiel & mi-barriére d’oxyde pour le calcul des éléments de matrice.
Celle-ci ne pouvait plus se faire de maniére purement analytique du fait de I'influence élec-
trostatique de la grille. Par ailleurs, dans le but de calculer les propriétés thermoélectriques
dans les SET, et en particulier la conductance thermique une expression de 1’élargissement
des niveaux d’énergie dans l'illot par interactions électron-phonon était nécessaire. Ces
élargissements, dépendant des modes de phonons, avait été calculés par Audrey Valentin
[Valentin 09b]. Mais le calcul complet des courants est trés long, un mode de phonon étant
tiré au sort a chaque nouvel électron dans I'flot. Nous avons donc employé une expression

simplifiée d’un élargissement Lorentzien des niveaux.

A partir des résultats obtenus par ce modéle, nous avons pu expliquer le comportement
du courant. De la forte localisation de la fonction d’onde vers I’électrode de grille jusqu’aux
taux de transfert tunnel, chaque caractéristique (hauteur relative, position, allure) des
oscillations de Coulomb a pu étre éclaircie. L’étude de 'influence de chaque paramétre a été
réalisée. Cela a permis de constater 'importance cruciale de la dégénérescence des niveaux
dans le silicium conséquence des 6 vallées A, dissymétrisant 'influence des épaisseurs de
barriére tunnel. Ainsi, pour un faible nombre d’électrons, la transparence de la barriére
source se trouve renforcée par le nombre d’états libres dans I'ilot, par rapport a celle de
la barriére drain qui dépend du nombre d’états occupés. La taille de I'ilot est également
importante, puisque notre modéle confirme évidemment que pour conserver du blocage
de Coulomb & température ambiante, des ilots de diamétre inférieur & environ 4 nm sont

nécessaires.

Le modéle a été ensuite utilisé pour simuler le SET en tant que dispositif thermoélec-
trique en appliquant une différence de température aux électrodes source et drain. Le SET
donne de forts coefficients Seebeck (autour de 1 mV.K~1), linéaires sur une grande plage de
tension de grille (de —1 & 1 mV). Nous avons donc présenté une application du SET comme
étalon du coefficient Seebeck. Nous avons ensuite évalué la pertinence de 'utilisation d’un

SET en tant que générateur thermoélectrique, en prenant en compte ’élargissement des
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niveaux d’énergie dans I'ilot. Nous avons montré que si nous ne prenons en compte que
le transport électronique dans les SET, ceux-ci font office d’excellents postulants comme
dispositif thermoélectrique, avec des ZT pouvant aller de 3 jusqu’a 150 (& T = 100 K)
pour des élargissements réalistes, alors que des ZT de 2 a4 300 K (donc, théoriquement plus
faibles & 100 K) sont nécessaires pour étre compétitifs. Mais la puissance qu’ils fourniraient
est hélas trop basse pour concurrencer d’autres convertisseurs d’énergie (10 mV.m~2 pour
les SET contre 100 mV.m~2 pour les cellules photovoltaiques). Et il y a pire encore : les
principaux vecteurs de pertes thermiques dans les semi-conducteurs ne sont pas les élec-
trons, mais les phonons! Et nous avons constaté qu’en ajoutant une contribution empirique
des phonons, basée sur la conductivité thermique du silicium, les figures de mérite s’écrou-
laient. Le SET ne peut donc pas en tant que tel, c’est & dire un ilot silicium enrobé de

silice, étre utilisé comme module thermoélectrique.

Enfin, I’étude du bruit dans les double-jonctions tunnel a permis d’élaborer une ap-
proche simple pour expliquer le comportement du bruit & partir des taux de transfert tun-
nel, permettant notamment de mieux cerner le bruit super-Poissonien. Nous avons ainsi
remarqué que plus les taux de transferts (entrée ou sortie) sont proches pour un méme
nombre d’électrons dans 1'ilot, plus le bruit a des chances d’augmenter, conséquence di-
recte de I’équiprobabilité de I'arrivée ou du départ d’un nouvel électron, & condition que
les temps de retour au niveau « initial » soient différents. L’étude du bruit se base donc
entiérement sur une comparaison des taux de transferts tunnels sur un niveau donné. Ainsi,
nous avons démontré que le bruit ne dépendait que de I’écart d’épaisseur de barriére entre
l'oxyde source et 'oxyde drain : une grande différence entrainant un bruit plus impor-
tant. La contrainte technologique porte donc uniquement sur un contréle de I’épaisseur des

barriéres dans le cas d’une utilisation du bruit des double-jonction tunnel.

Intéressons nous désormais & 'avenir. Celui du simulateur SENS tout d’abord, et des

simulations de dispositifs & un électron en général.

Quelles directions et quelles utilisations pour SENS ?

Le modéle SENS a passé une étape supérieure avec ce travail de thése, étant désormais

capable de simuler un dispositif dont les derniéres réalisations technologiques poussent a
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loptimisme vis-a-vis d’une utilisation future. Néanmoins, les SET expérimentaux n’ont
pas I'apparence idéale que nous leur donnons dans ce modéle, d’un ilot sphérique, et de
barriéres d’oxyde parfaitement définies. Prenons exemple sur les SET a base de nanofils,
réalisés au CEA LETI, et présentés dans le contexte de I’étude [Hofheinz 06al, Hofheinz 06D,
Hofheinz 07]. Le profil de la bande de conduction donné en FIGURE n’est pas trian-

gulaire au niveau des barriéres. La prise en compte de tels profils dans le simulateur SENS
est donc une voie a explorer, tout en n’oubliant pas de reconsidérer I’hypothése d’un trans-
port séquentiel, moins certaine. Plus généralement, s’approcher de la géométrie des SET

expérimentaux est un défi majeur pour ce simulateur.

electron energy

conduction band edge j

FIGURE 5.21 — Vues TEM d’un SET & base de nanofil silicium développé au CEA LETI. Le
circuit électrique équivalent, et ’allure de la bande de conduction, en présence de défauts,

sont donnés .

Une seconde grille, en regard de la premiére et afin de tester le SET pour des applications
logiques, pourrait également étre intégrée au modele [Maeda 12]. L’ajout d’un deuxiéme
ilot dans l'oxyde tunnel, utilisant le calcul des interactions électrons-phonons d’Audrey
Valentin permettrait de simuler un SET & double ilots, présentant une caractéristique en

« nids d’abeille » |van der Wiel 02|. Jusqu’ici cantonné & I’étude de dispositifs & base de

silicium, rien n’empéche dans le code de SENS I’étude d’autres SET a base d’ilots semi-
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conducteurs, olt on pourrait apprécier 'effet de la discrétisation des niveaux d’énergie, que

nous n’avons pas pu voir dans le silicium, le niveau fondamental étant 12 fois dégénéré.

La résolution des équations de Poisson et Schrodinger est relativement longue (de 'ordre
d’une semaine pour 7 points de polarisation de drain, 20 points de polarisation de grille et 5
électrons dans I'1lot), ce simulateur n’est donc pas adapté au calcul de mobilité électronique
dans des matrices de nanocristaux, utilisées notamment dans les cellules photovoltaiques
de 3e génération [Conibeer 07]. Si des modéles existent (par exemple MACAO, se basant
sur la probabilité de transfert tunnel par la théorie de Marcus [Lepage 12]), ils nécessitent
néanmoins un "garde fou" permettant d’indiquer les états électroniques dans un ilot de

taille connue. Le simulateur SENS s’inscrirait parfaitement dans ce role.

Pour les mémes raisons, SENS n’est pas adapté a I’étude du fonctionnement d’un cir-
cuit & base de SET. Mais les caractéristiques du SET (capacités, résistances) déduites des
résultats du simulateur serviraient de base & 1’élaboration des schémas électriques équiva-

lents.

Les SET comme modules thermoélectriques : une fausse mauvaise idée ?

La chute du facteur de mérite due a la contribution des phonons dans le SET étudié
nous a conduit & abandonner I'idée d’utiliser un tel SET en tant que générateur thermoélec-
trique. Mais l'espoir d’utiliser les SET comme dispositif thermoélectrique n’est pas vain :
les nanofils silicium, & une certaine taille et un dopage particulier, présentent des figures
de mérite intéressantes, autour de ZT = 2 a 200 K [Boukai 08|. Nous avons évoqué juste
au dessus les SET développé & base de nanofils... Un compromis pourrait donc étre trouvé
entre un dopage dans un nanofil qui permet la réduction des pertes thermiques, et un SET

qui serait formé & partir de ce nanofil, profitant ainsi du niveau discret dans son {lot.

Le bruit dans les dispositifs & un électron : quelles applications ?

Le bruit de grenaille a été étudié, et compris, a T' = 0 K. Pour des températures non
nulles, ce bruit est accompagné du bruit thermique, que le simulateur serait également a
méme de simuler. Les applications potentielles du bruit dans les dispositifs & un électron

ne semblent pas a prior: foisonnantes. Néanmoins, des générateurs de nombres aléatoires
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basés sur le bruit, pour des applications de cryptographie par exemple, voient le jour
[Taylor 11}, [Petrie 00]. La résonance stochastique d’un réseau de dispositifs & un électron
a méme été utilisée pour leur application dans un réseau de neurones artificiels [Oya 07].
L’utilisation de la résonance stochastique dans des circuits inspirés de réseaux neuronaux
étant un sujet en pleine émergence, le bruit de grenaille, au coeur méme du fonctionnement
des dispositifs & un électron (car il est la conséquence de la granularité de la charge),

pourrait bien se faire une place dans cette "nouvelle" électronique.
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Annexe A

Fonctions d’onde dans les électrodes

métalliques dans ’approximation
WKB

Pour obtenir I’élément de matrice My, nécessaire au calcul des fréquences de transition,
il faut calculer les fonctions d’onde des électrodes, en particulier leur valeur au milieu de
la barriére tunnel. Cette partie reprend les calculs effectués par J. Sée dans le cadre de
sa theése pour les double-jonctions tunnel [Sée 03] , en les adaptant aux notations utilisées

dans cette thése.

A.1 Electrode source

Nous avons vu dans le chapitre [2| que le systéme Métal-Isolant-Si-Metal-Isolant est
décomposé en trois parties, et la fonction d’onde de I’électrode source doit étre déterminée
dans le systéme présenté FIGURE [A.T] Afin de localiser les états dans ’électrode, nous
lui donnons une largeur Lg dans la direction S (axe MISIIM), avant de faire tendre cette
largeur vers l'infini. Les largeurs L, et L. sont elles directement supposées infinies, ce qui
est une approximation assez forte dans le cas des SET qui sont simulés, contrairement
aux simulations des DTJ, car les électrodes sont réduites dans la direction y (direction
ilot-grille).

Pour calculer la fonction d’onde dans I’électrode, il faut résoudre I’équation de Schro-

dinger dont I’Hamiltonien Hg peut étre décomposé en trois hamiltoniens ne dépendant
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FIGURE A.1 — Diagramme en énergie du sous-systéme dans lequel la fonction électronique
dans la source Wg est déterminée.

chacun que d’une variable d’espace :
ij\I/S = (fjx + ij + sz)\llg = FEqVUg (A.1)

Ces hamiltoniens commutant, on peut décomposer (A.1)) en trois équations de Schrédinger

séparées :
HVY,=FEY,
H,V, = E,U, (A.2)
HY,=FE.V,
avec
Vg=W, -V, -V,
A3
{ES:Ex-f-Ey-i-EZ (A-3)

Le transport électronique se faisant suivant 'axe (0x), 'hypothése faite dans les di-
rections (Oy) et (0z) est que les quantités de mouvement des électrons sont négligeables,
et par conséquent les énergies E, et E, sont considérées comme nulles, et leurs fonctions
d’ondes associées ¥, et W, constantes et égales a I'unité (le coefficient de normalisation

étant porté uniquement par W) :

{q/y:\p2:1¢qfszxpm (A4)

E.=E,=0= Es=E,
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Une nouvelle fois, la réduction des dimensions des électrodes suivant l’axe (Oy) dans
les SET rend cette approximation discutable. Mais en considérant qu’il n’y a pas de trans-
port de charges suivant 'axe (Oy) (i.e, dans l'oxyde de grille), elle conserve une certaine

cohérence.

Il reste donc plus qu’a déterminer ¥, et E,. Pour cela, nous séparons le sous-systéme
en trois parties dans lesquelles nous allons résoudre les équations de Schrodinger :

O puits de potentiel correspondant a ’électrode —Lg — hg/2 < x < —hg/2

— . 1a barriére triangulaire due & la polarisation dans l'oxyde : —hg/2 <2 <0

— @ : 1a barriére ajoutée lors de la décomposition en trois sous-systémes x > 0

Equation de Schrédinger dans la zone @

H;V; =EV; (A.5)
R 0?
—————+F U; =FEV¥ A.
( 2m, 02 + CS) I I (A.6)
0?2 2me
(axz + 72 (E - ECS)) vy =0 (A'7>
sachant que : W(—Lg — hg/2) = 0 et en posant :
2me
ks = |22 (B - Eoy) (A8)
h
La solution de cette équation est :
. hg
Ur(x) = Agsin (ks |2+ Ls + > (A.9)

Equation de Schrédinger dans la zone @

Dans cette zone, nous sommes en présence d’une barriére triangulaire : les fonctions
d’onde sont déterminées a l'aide de l'approximation Wentzel-Kramers-Brillouin (WKB)

(voir [Sée 06Dl [Sée 03])

Ainsi nous avons directement :

Ur(z) =V¥g <—h2s> exp (—\/ 2”%# /_13/2 de> (A.10)
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A.1. ELECTRODE SOURCE

2

or, U(—hg/2) = Agsin(ksLg), V(z) = Z(;S:c + Viarr + Vog, et en posant

2mg;
“s = \/ m};OQ (Vbar‘T + Vbs - E) (A-ll)
, L’équation (A.10) devient :
Urr(z) =Agsin(ksLs) (A.12)
hs 1 2Vos >3/ ’ 3/2
xexp | —« x+ Vogrr + Voo — F — (Vparr — F
p( 5'3‘/05 \/‘/I)GTT—F‘/(]S—E ( hs b Os ( b )

Equation de Schrédinger dans la zone @

HypVyp = BV (A.13)
h2 82
<_ Ymsio, 012 Vos + Vbarr> Vi =EYyg (A.14)
U2
82 2m i
(83}2+ ;202 (%s+%arr_E)> Ui =0 (A.15)
0? 9
(axz - as) V=0 (A.16)

La solution de cette équation est ¥rrr(x) = Us(0) exp(—agz), ce qui conduit & :

Urr(x) =Agsin(ksLg) r (A.17)
Condition de continuité
La condition de continuité de 1/ mV¥g impose :
o () " o () (h19)

ce qui conduit aprés quelques développements et simplifications & la relation :

g kS
sin“(ksLg) =

. (A.19)

m
k2 4+ —&— ag
S m2
Si02

1

Vs ‘
%arr+%s_E
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Condition de normalisation

La constante Ag est déterminée & partir de la condition de normalisation de la fonction

d’onde :
// Ws(z,y,2)* =1 (A.20)

espace

On a [Ug(y)dy = Ly, et [Wg(z)dz = L, et lorsque l'on fait tendre Lg vers l'infini on

obtient :
e |A ]2L
lim Ug(x)2de = 5L 25 A21
LSiH—oo / | S($)| dr 2 ( )
—(Ls+hs/2)

Nous trouvons donc une condition sur |Ag|? :

2 2

AgP= —= = =
[4s LsL,L. Qg

(A.22)

ol g est le volume de 1’électrode source.

Elément de matrice Mg

En regroupant toutes ces équations, nous pouvons déterminer 1’élément de matrice (au
carré), avec ici la position du milieu de la barriére d’oxyde drain fixée en x =0 :

2
s =( ) 2 &
ST\ g Q 2 Vi

si0:) Qs 5 mE L) 0s ’

o %iOQ o ‘/barr + ‘/E)S - F

hs (Vearr + Vo — E) Vos 3/2
—2 1—(1-
e < s 3Vhs Viarr + Vos — B
2
X // (ﬁllfdot(o,w,y) + as¥ a0 (0,2, y))dydz (A.23)

Sbarr

A.2 Electrode drain

La méthode pour obtenir I’élément de matrice dans 1’électrode drain est sensiblement la
méme, a l'exception que la fonction d’onde est en croissance exponentielle le long de ’axe

(0z). Nous séparons donc le sous-systéme en trois parties, comme illustré FIGURHA.2|

141



A.2. ELECTRODE DRAIN

Vbarr + VOD
— o0}
Y A A
<> |
h_D : Vbarr - eVDS
N
1 v >
0 X
L
D

ww O

FIGURE A.2 — Diagramme en énergie du sous-systéme dans lequel la fonction électronique
dans le drain ¥ est déterminée.

Par des calculs similaires nous pouvons déterminer les fonctions d’onde dans les diffé-

rentes zones, ainsi nous avons

\I/[(IL’) = AD sin <kD <—l’ + LD + h2D>> (A.24)
‘I’[[(Jj) :AD Sin(k}DLD) (A25)
3/2
hp 1 <—2(%}?7;—6V)1'+‘/barr+vbp - F /

Xexp | —ap
3(Vop +€V) \/Voarr + Vo, — E ~(Voarr — €V — E)3/?

Urrr(x) =Apsin(kpLp) (A.26)
hp Vearr + Vo, — E) Vo, +eV  \*?
_ 1-(1—
xexp( ag 3V + eV Vo + Vo —F exp (apx)
avec :
2me 2mgio
kp = \/h2 (E— ECD) D = \/ h2 : (Voarr + Vop — E) (A.27)
w2 (kpLo) b ApP = 2 (A29)
sin = , = — :
o L R PR ("% S T
D m%’iOg b %arr + VbD —FE

142



A.2. ELECTRODE DRAIN

Element de matrice Mp

On peut donc définir 'élément de matrice (au carré) entre le drain et 'flot :

2
|MD|2:< n > 2 k%
msioz) D N m? 2|y Vop eV
b %,‘02 b %arr + ‘/OD -E
hD(%arr + ‘/0 — E) Vb +eV 32
-2 D 1—(1-— D
Y exp < ap 3(%,3 + 6V) %arr + ‘/OD -F

2

X // (ﬁ‘ljdot(oa x, y) - O‘D\pdot(ov xz, y))dydz (A29>

Sbarr
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ABSTRACT

Theoretical study of electronic transport in semiconductor quantum dot-

based nanodevices

After a continuous reduction which has begun 50 years ago, the feature size of electronic
devices has now reached the nanometer scale, opening the door to quantum phenomena. The
final stage of this miniaturization, the quantum dot, in which the electrons are confined in all
three directions of space, has remarkable properties, such as an increase of the bandgap
between the conduction band and the valence band, and the discretization of energy levels.
Another consequence of confinement, the strong electron-electron interaction occurring in the
dot induces a significant charging energy which may prevent an electron entering the dot if an
external energy is not provided to the system. This charge blocking is called Coulomb
blockade. The single electron transistor (SET), the elementary device taking advantage of
Coulomb blockade, is slated for some applications, such as the realization of digital functions
or charge sensors. Among the areas concerned, the thermoelectricity, i.e., the possibility of
creating an electrical current from a temperature gradient, is very interested in single-electron
devices due to their discrete energy levels which lead to a very low thermal conductivity.

This thesis presents the simulator SENS (Single-Electron Nanodevice Simulation) developed
in the team and the part I have developed specifically for the simulation of SET. It is based on
a 3D solver of Poisson and Schrddinger coupled equations, necessary for the determination of
the wave functions in the case of silicon, and dependent on voltages applied to the electrodes.
Tunnel transfer rates are then calculated by Fermi's golden rule. In-depth study of the current
in the SETs gives access to diamond stability diagrams, and demonstrates the importance of
parameters such as dot size, tunnel the barriers thicknesses, the temperature and the number of
electrons occupying the dot. The study of the electron current and the heat flow in the
presence of a temperature difference at the electrodes of an SET is also made to consider the
suitability of the use of an SET as thermoelectric generator, but also as a standard for
determining the Seebeck coefficient.

Finally, a study of shot noise in double-tunnel junction (SET without the gate) is made,
demonstrating the strong link between tunnel transfer rate and shot noise. In particular,
according to the evolution of in- and out — tunnel transfer rates, for a number of electrons in
the dot greater than 2, it is possible to observe a significant increase in noise, which becomes
super-Poissonian. The study of the influence of geometrical parameters shows that the shot
noise depends mainly on the difference of the tunnel barrier thicknesses.

Keywords. Coulomb blockade, Quantum dot, Physical simulation, Shot noise, Single-electron
transistor, Thermoelectricity.



RESUME

Etude théorique du transport électronique dans les nanodispositifs 2 boites

quantiques semiconductrices

La miniaturisation des composants, qui s’est engagée depuis ’avenement de 1’électronique il
y a plus de 50 ans, atteint aujourd’hui la dimension nanométrique, ouvrant la porte aux
phénomenes quantiques. Ultime étape de cette miniaturisation, la boite quantique, dans
laquelle les électrons sont confinés dans les trois directions de 1’espace, présente des
propriétés remarquables, telles que I’augmentation du gap entre la bande de conduction et la
bande de valence, ou la discrétisation des niveaux d’énergies. Autre conséquence du
confinement, la forte interaction électron-électron régnant au sein de la boite conduit a une
énergie de charge importante, susceptible de bloquer 'entrée d'un électron dans la boite sans
apport d'énergie extérieur. Ce phénoméne de blocage des charges est appelé blocage de
Coulomb. Le transistor a un ¢lectron (SET), dispositif élémentaire tirant profit de ce
phénomene, est pressenti pour quelques applications, comme la réalisation de fonctions
logiques ou la détection de charge. Parmi les domaines concernés, la thermoélectricité, c’est-
a-dire la possibilité¢ de créer du courant électrique a partir d’une différence de température,
s’intéresse de prés aux dispositifs a un €lectron en raison de leurs niveaux d’énergie discrets
qui conduisent a une trés faible conductivité thermique.

Ce travail présente le simulateur SENS (Single-Electron Nanodevice Simulation) développé
dans I’équipe, et dont j’ai réalisé la partie destinée a la simulation du SET. Il s’appuie sur la
résolution des équations couplées de Poisson et Schrodinger, nécessaire a la détermination des
fonctions d’onde dans la boite de silicium, elles-mémes dépendantes des tensions appliquées
aux ¢électrodes. Les fréquences de transition tunnel sont ensuite calculées par la régle d’or de
Fermi. L étude approfondie du courant dans les SET permet d’extraire des diagrammes de
stabilit¢ en diamant, et démontre I’importance de paramétres tels que la taille de I’1lot, la
dimension des barriéres tunnel, la température et le nombre d’électrons occupant la boite.
L’étude du courant électronique et du courant de chaleur en présence d’une différence de
température aux ¢lectrodes du SET est également faite pour juger de la pertinence de
I’utilisation d’un SET en tant que générateur thermoélectrique, mais aussi comme étalon pour
déterminer le coefficient Seebeck.

Enfin, une étude du bruit de grenaille dans la double-jonction tunnel (SET sans la grille) est
faite, démontrant le fort lien entre taux de transfert tunnel et bruit. En particulier, selon
I’évolution des taux des transferts tunnel d’entrée et de sortie de 1'illot, pour un nombre
d’¢électrons supérieur 2, il est possible d’observer une augmentation importante du bruit, qui
devient alors super-Poissonien. L’étude de I’influence des parametres géométriques démontre
que le bruit de grenaille dépend essentiellement de la différence des épaisseurs de barriere
tunnel.

Mots clés. Blocage de Coulomb, Bruit de grenaille, Poisson-Schrodinger, Thermoélectricité,
Transistors a un électron.
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