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Resune

L'objectif principal est d’affiner la compréhension desépbmenes de charge / décharge d’'une
mémoire flash a nanocristaux a partir de la modélisation seul nanocristal. Ce travail est basé
sur un modele de nanocristal unique isolé existant.

Tout d’abord, une amélioration de ce modele a été séaliavec une nouvelle modeélisation de
la grille métalligue et du canal semiconducteur dgpén régime d’accumulation. Le continuum
d’énergie 3D est représenté par une succession de smated 2D choisies pour conserver la densité
d’états.

Ensuite, le but a été d’inclure le couplage électrogtagiexistant entre les nanocristaux. Une
méthode a été développée pour caractériser le \agsird’'un nanocristal particulier au sein d’'une
couche désordonnée : les premiers voisins d’un nanatsisnt alors générés de maniere réaliste.

Puis une étude sur le couplage €électrostatique a pagisinulations tridimensionnelles entre un
nanocristal d’intérét et les nanocristaux premiersingia été effectuée : on peut dissocier l'influence
du voisinage diélectrique (nanocristaux vides) de callgalsinage de charge (nanocristaux chargés).
Pour chacune des influences, une méthode de prise en coegatambcristaux premiers voisins a été
développée, en veillant a étre compatible avec le neodié nanocristal unique isolé. Apres validation
de ces deux approches, un modeéle de nanocristal uniqu# orapte de l'influence électrostatique
des premiers voisins a pu étre élabore.

Mots-clés : modélisation, effet tunnel, mémoire a nanocristauxjahe désordonnée, couplage
électrostatique, transfert de charges.



Abstract

The main objective is to refine the understanding of the phama of charge / discharge of a
nanocrystal flash memory from the modeling of a single narstat. This work is based on a previous
model of a single isolated nanocrystal.

First, an improvement of this model was carried out with a nevdeling of the metal gate and the
p-doped semiconducting channel in accumulation regime.3Cheontinuum of energy is represented
by a succession of 2D subbands selected to keep the densiiytes.

Then, the goal was to include the electrostatic couplingibeh the nanocrystals. A method was
developed to characterize the neighborhood of a particiaaocrystal in a disordered layer: the first
neighbors of a nanocrystal are then generated in a realiaic

Next, a study of the electrostatic coupling from three-disienal simulations between a
nanocrystal of interest and the first neighbor nanocrystals made: we can separate the influence
of the dielectric neighborhood (nanocrystal empty) frone ttharged neighborhood (charged
nanocrystals). For each influence, a method taking intowdcthe first neighbor nanocrystals
has been proposed, ensuring compatibility with the model single isolated nanocrystal. After
validation of these two approaches, a model of a single ngstat taking into account the
electrostatic influence of nearest neighbors has beenajmae|

Keywords: modeling, tunneling, nanocrystal memory, disorderediagiectrostatic coupling, charge
transfer.
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Introduction g enerale

L'apparition de la technologie du silicium en microélectique est probablement I'une des plus
grandes avancées dans ce domaine. Au fil du temps l'indugé$s semiconducteurs a connu de
nombreuses évolutions technologiques qui ont permisr@ndition de la taille des composants a
base de silicium. Le processus de miniaturisation a perfaisgthenter la densité de composants
dans les circuits en réduisant le colt de fabrication ebfesommation énergétique.

Les mémoires flash a grille flottante continue, baséedasstructure générale des transistors
MOS! apparus dans les années 80, ont suivi la méme évolutioteremes de diminution des
tailles, améliorant les caractéristiques de la mém@emps d’écriture / effacement, consommation
électrique). Dans ce type de mémoire, I'information @stkée sous forme de charges électriques
dans la grille flottante a travers un oxyde tunnel. La réducde la taille présente toutefois un
inconvénient majeur lié aux défauts existants dans e®naux. Un seul défaut dans I'oxyde tunnel
peut décharger l'information stockée dans la grille lote continue par courants de fuite vers le
canal.

Une solution a ce probleme de déchargement involontairété proposée en 1995 par
S. Tiwari et al, qui ont remplacé la grille flottante continue par une grillottante discontinue
composée de nanocristaux semiconducteurs de petit taill0 nm). La présence d’'un défaut dans
I'oxyde tunnel ne déchargera que le nanocristal voisim dgtres nanocristaux de la couche restant
chargeés.

Par rapport a une mémoire flash a grille flottante traditale, ce type de mémoire a des
caractéristiques électriques améliorées. Il nétestes tensions de programmation plus faibles,
un temps d’écriture dix fois plus petit, et autorise un noentus élevé de cycles écriture / effacement.

Les propriétés remarquables des nanocristaux ont sudeinombreux travaux expérimentaux
et théorigques pour obtenir une meilleure compréhensetedr comportement dans les mémoires.
Les performances d’'une mémoire flash a nanocristaux pewtee fortement influencées par les
changements de parametres de la couche tels que la démgitsition et la taille des nanocristaux,
ainsi que I'espace inter-nanocristaux au sein de la colekgerimentalement, le controle parfait de
tous ces parametres n’est pas possible. Pour arriver premigire le comportement de la mémoire, |l
faut donc d’abord étre capable d’expliquer le comportarmd@m nanocristal au sein de la couche de
nanocristaux composant la grille flottante.

Ipour “Metal Oxide Semiconductor”



Introduction générale

Dans ce contexte, cette these a pour objectif de répopdreles modélisations et des simulations,
a des points physiques mal connus au niveau expérimenthéerique dans les mémoires flash a
nanocristaux, a partir des études focalisées sur umsecristal dans la couche de nanocristaux.

Le premier chapitre est dédié au rappel des principauestyje mémoires basés sur la structure
générale des transistors MOS. En particulier, une dasoni plus détaillee des mémoires flash a
grille flottante continue et de celles a nanocristauxeaeftéctuée en soulignant les avantages pour
l'utilisation de ces dernieres, grace aux propriétes ianocristaux. A la fin de ce chapitre, un apercgu
est donné sur quelques modeles théoriques existanteig@mt les mémoires flash a nanocristaux.

Les deuxieme et troisieme chapitres sont consacrés aélmae nanocristal unique isolé qui
existait a mon arrivée, et a partir duquel j'ai travadll cours de cette these.

Le deuxieme chapitre présente la description théoripiee modele. La structure du systeme
d’étude est décrite, ainsi que les principales hypabésir lesquelles repose le modele. Puis, le
formalisme théorique est expogela fin de ce chapitre, les principales grandeurs physiqtitsaes
pour la caractérisation de I'état d’un nanocristal ueigou d’une couche de nanocristaux, sont
présentées.

Le troisieme chapitre concerne I'implémentation nuiopée du modele du nanocristal unique
isolé. Le logiciel COMSOL Multiphysics a été choisi pargu’il impléemente la méthode des
eléments finis, pour des systemes d’équations diftexkes partielles couplées quelconques, et gu'il
permet I'écriture de scripts utiles pour automatiser lexbf@mes a résoudre. Les grandes lignes de
'implémentation du modéle sont décrites.

Le quatrieme chapitre présente I'amélioration du nke@dée nanocristal unique isolé. La
modélisation de la grille métallique a été reprise, tmttmuum d’énergie 3D de la grille étant
représenté par une succession de sous-bandes 2D agbiteait choisies pour conserver la densité
d’états 3D. Les implications de cette nouvelle modélsatians le modéle complet sont montrées.

Le cinquieme chapitre est consacré a la caractérisdtiosoisinage d’'un nanocristal particulier au
sein d’'une couche soumise aux fluctuations geométridugedésordre dans la couche est caractérisé
par la distribution des parametres géométriques distamt la couche. La méthode retenue pour
générer numériquement les premiers voisins d’un nastatrest décrite, ainsi que son utilisation
pour créer une zone plus vaste de la couche. Les résuttateimant le voisinage de nanocristaux
premiers voisins pour difféerents rayons d’'un nanocrisggitral sont discutés.

Les chapitres suivants sont dédiés a la prise en comeca@plages électrostatiques inter-
nanocristaux.

Le sixieme chapitre met en place l'étude du couplage ti@statique existant entre les
nanocristaux. Cette étude s’appuie sur des simulatiadsnensionnelles entre un nanocristal

2



Introduction générale

d’intérét et les nanocristaux premiers voisins. On momue I'on peut dissocier l'influence du
voisinage diélectrique (nanocristaux vides) et celle disimage de charge (hanocristaux chargés).

Le septieme chapitre est consacré a l'influence élstatigue du voisinage diélectrique. Une
méthode de prise en compte de l'influence d’un voisinagkedifique quelconque a été déeveloppée en
approximant le voisinage par un anneau. Cette méthodedpreufiacilement intégrée dans le modele
du nanocristal unique isolé, et elle a été validée sugnamd nombre de configurations de premiers
Voisins générées aléatoirement, en tenant comptedalyse effectuée au chapitre 5.

Le huitieme chapitre traite de I'influence électrostaéicqdu voisinage de charge. Une méthode
de prise en compte de l'influence d’'un voisinage de chargiegngue a été retenue. Il est possible
d’évaluer linfluence d’'un nanocristal chargé ou de pduss nanocristaux chargés sur I'énergie
du niveau fondamental du nanocristal d’intérét a pattime loi d’évolution. Cette méthode est
compatible avec le modele du nanocristal unique isol@lleta été validée sur un grand nombre
de configurations de premiers voisins chargés, en tenampteola encore de I'analyse effectuée au
chapitre 5.

Finalement, le neuvieme chapitre présente la syntheseétudes précédentes. Il décrit les
modifications apportées au modele existant de nandctistque isolé pour prendre en compte le
couplage électrostatique avec son environnement. Unasumodele de nanocristal unique avec
couplage électrostatique est donc établi. Les pos@bitiffertes par ce nouveau modele sont discutées
brievement.






Chapitre 1

Contexte general

1.1 Meéemoires

Les mémoires représentent la catégorie de circuiggigs la plus présente dans le monde aujourd’hui.
Elles se trouvent sous des formes distinctes, ou introsld@®s d’autres circuits intégrés comme les
microprocesseurs, micro-contrdleurs, circuits inésgite telecommunication, etc.

Dans les mémoires, on peut retrouver les données sousta f¥informations binaires qui ont
été précedemment stockées. Un circuit de mémoireresircuit électronique qui met en ceuvre la
fonction de stockage. La mise en ceuvre de cette fonctiongbeutéalisée de plusieurs fagcons, selon
le média utilisé pour stocker des données : mémoiresngtagies, mémoires optiques, mémoires
a semiconducteurs. En termes de technologie de fabn;atiexiste des mémoires basées sur la
structure générale des transistors MQgppelées mémoires MOS.

L'une des caractéristiques importantes d’'une mémoitdasolatilité de I'information. Une
mémoire est volatile si les informations saisies sont pesdlans le temps. Cette perte d’information
peut étre due soit a la technologie de stockage ou a lauligm des tensions d’alimentation du
circuit. Aujourd’hui on distingue deux familles de mémasrMOS représentées dans la figure 1.1 :

¢ les mémoires volatiles, encore appelée mémoire vive AMR sont des mémoires a acces
aléatoire, dans lesquelles on peut a tout instant écnrdire des informations, tant que
I'alimentation électrique est présente.

¢ les mémoires non-volatiles, ou RGMsont des mémoires qui peuvent seulement étre lues a
partir du moment ou les informations y sont écrites. Lanmoige ne peut pas étre réécrite
ou effacée. Le principal avantage est la propriété deagale contenu de la mémoire apres
la coupure de l'alimentation électrique (spécificatigpiue : 10 ans). Ce type de mémoire
est généralement utilisée pour stocker tous les progwsnnécessaires au demarrage de
I'ordinateur, le BIOS du PC .

!pour “Metal Oxide Semiconductor”
2pour “Random Access Memory”
3pour “Read Only Memory”

“pour “Basic Input Output System”



Chapitre 1. Contexte général

Mémoires
RAM [ ROM )
p Y
PROM
DRAM
| EPROM
SRAM

~

EEPROM

L Mémoires

flash

\ FIGURE 1.1 —Classification des @moires
L ——————— |
ya </ Mos[1].

Dans la pratique, avec I'évolution de la mémoire des @twdars dans le temps, les mémoires
ROM ont connu de nhombreuses évolutions technologiquebut,e&evidemment, est de mettre a jour,
par exemple, les fonctions BIOS pour s’adapter aux exigeda@ouveau matériel et des réalisations,
ou méme de corriger certaines imperfections de fonctiorams.

Donc, aujourd’hui il y a beaucoup de mémoires ROM prograbiess PROM, EPROM,
EEPROM, mémoires Flash (Flash EEPROM), fonctionnant gracesatéehniques diverses, plus
ou moins avantageuses selon le degré de complexité diolatronnement.

Les mémoires Flash sont apparues dans les années 1986 cathportent une cellule de base
formée d’'un seul transistor. Ce type de mémoire atteirtutesse d’écriture des données plus rapide
gue les autres mémoires ROM, avec la possibilité de stagkeolume de données plus important
a bas prix et pour une consommation électrique faible.hémoires Flash sont utilisées dans les
systemes portables (télephones portables, cles USB[2].

Une mémoire parfaite est caractérisée par une sériard@@tres comme une capacité de stockage
élevée (et donc une densité d’intégration élevéa)relprogrammation dans les circuits, la non-
volatilité de I'information. De plus, la consommationeggétique et le colt sont faibles. Dans les
catégories de mémoire MOS indiquées dans la figure 1seube qui satisfait tous les criteres d’une
mémoire parfaite est la mémoire Flash, raison pour ldguele est rapidement devenue la seule
mémoire non-volatile a base de semiconducteur sur lehdaf2’est ce type de mémoire qui va étre
détaille dans la suite.

1.2 Les nemoires Flash traditionnelles

1.2.1 Structure

Les mémoires Flash sont des mémoires non-volatileslla jattante qui ont &té proposées par les
ingénieurs de Toshiba, F. Masuog&hal. [3-5]. Un schéma type est représenté sur la figure 1.2. La

Spour “Programable Read Only Memory” "pour “Electricaly Eraseable Programmable Read Only
Spour “Erasable Programmable Read Only Memory” Memory”

6



1.2. Les mémoires Flash traditionnelles

: Oxyde de
. Grl"e de controle
Grille contréle /
flottante
™ e Oxyde
S tunnel
Source T Drain FIGURE 1.2 —Sctéma d’une rémoire Flasha grille

flottante [6].

structure simple est basée sur celle d’un transistor M@Ss thquelle une couche de polysilicium est
enterrée dans I'oxyde de grille, entre la grille de coletki le canal. Cette couche de polysilicium est
isolée du reste du composant et elle est appellée "griteafite”.

L'information dans ce type de dispositif est stockée saumé de charges électriques dans la
grille flottante. Le caractere non-volatile est dii audaié les charges électriques sont piégées dans la
grille flottante méme en absence d’alimentation. Les adwmspnt stockées dans le puits de potentiel
crée par la grille flottante totalement isolée par rappartanal et a la grille de controle.

1.2.2 Fonctionnement d’'une némoire Flasha grille flottante continue

Cette mémoire comporte trois modes de fonctionnemeatrittire, la lecture et I'effacement.

L'écriture consiste en un chargement de la grille flottgrde injection de charges électriques a
partir du canal, a travers I'oxyde tunnel. La tension aqumte a la grille de contrdle est supérieure
a10V. Cette tension permet le transfert des charges selon deaganismes de conduction : I'effet
tunnel de type Fowler-Nordheim (figure 1.3a) ou I'effet tehdirect (figure 1.3b).

L'effacement consiste a décharger la grille flottantereed grille et la source, par le méme
mécanisme de conduction que l'écriture, en appliquam i@msion de grille du méme ordre de
grandeur que la tension d’écriture, mais de signe oppose.

La lecture permet de connaitre I'état de chargement della fiottante en appliquant une tension
de grille comprise entre la tension d’écriture et la tengleffacement, et en mesurant le courant de
drain a une tension drain-source fixe.

Les trois modes de fonctionnement énumeérés ci-dessivepeétre observes sur la caractéristique

FIGURE 1.3 —Les modes de conduc-

,,,,,,,,,, a) b) tion dans une rm@moire Flash. (a)

tunnel Fowler-Nordheim : leglectrons
3 eV 3 eV passent de la bande de conduction du

Si a la bande de conduction dsiO,,
d'ouils sont acélérés vers la bande de
conduction du polysi (grille flottante)
(b) tunnel direct : le€lectrons passent
directement de la bande de conduction

Si Sio, Poly-Si de Si a la bande de conduction du
poly-Si (grille flottante) [7].

v

Si Sio,
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IDS
cellule
effacée cellule

programmeée

FIGURE 1.4 — Carackristique électriqgue courant
drain-source(Ipg) en fonction de la tension grille-
source Vags). Les trois modes de fonctionnement
sont montes : la nmémoire est charge, lue et
effacce [7].

courant drain-source/tension grille-sourde {/Vss) du transistor MOSFET représentée dans la
figure 1.4. Soit SV est la tension de seuil initiale du dispositif, le stockage charges dans la grille
flottante a pour effet d’augmenter cette tension de seuiltjgint alors la valeuv’;. La difference,
AVy = Vi — Vg correspond a la fenétre de programmation de la mémoiest Gans cette fenétre
de tension que I'on peut lire I'état de la mémoire : s'il ymaourant drain-source, alors la mémoire
est vide, sinon des charges sont stockées.

1.2.3 Limitation des memoire Flasha grille flottante continue

Pour réaliser une mémoire selon les criteres industrigl faut que les dispositifs aient un
stockage efficace des charges dans la grille flottante asauildes champs électriques faibles. La
consommation électrique doit étre réduite autant qussipte. D’autre part, pour que la mémoire
soit non-volatile, il est nécessaire d’assurer la rédentle I'information stockée pendant un temps
d’environ 10 ans.

Pour améliorer la rétention de charges, il faut que I'exgoit suffisamment épais et de bonne
qualité autour de la grille flottante, ce qui va a I'encerde transferts de charge efficaces et rapides
(temps d’écriture requis de I'ordre de la dizaine de mieoosdes, et temps d’effacement de quelques
millisecondes) et a champ électrique faible. Or en diramiu’épaisseur de I'oxyde tunnel, il suffit
gu’'un défaut soit présent dans 'oxyde tunnel pour queae®les charges stockées dans la grille
flottante s’échappent vers le canal, la source ou le draimnte le montre la figure 1.5a. Une
diminution de I'oxyde de grille entraine quant a elle deisefs tunnel vers la grille.

Toutefois il existe des solutions permettant de réduireedasommation électrique tout en
conservant le caractere non-volatile de la mémoire Flash

L'une d’entre elles est basée sur les structures SON{ASs lesquelles la couche de nitrure de
silicium qui sert de couche de stockage de charge est reé®fzar une couche de matériau “high-
k” ou a constante diélectrique élevée, par exentplalO [8], ou par un empilement de couches
“high-k” [9]. D’autres architectures de cellules (métal;O,-SiN-Si0,-5i) utilisent les matériaux a
constante diélectrique élevégl{O, ici) comme couche blogquante, les charges étant stoclé#esld

8pour “Metal Oxide Semiconductor Field Effect Tran- °pour “Silicon-Oxide-Nitride-Oxide-Silicon”
sistor”.



1.3. Les mémoires Flash a nanocristaux

b) Grille flottante

a nanaocristaux

Grille flottante Oxyde de contréle

@ .O.!';'

défaut

FIGURE 1.5 —(a) Mémoirea grille flottante continue : la grsence d’un &faut (repesengé par uneétoile) dans
I'oxyde peut écharger toute la grille flottante. (b) &moire non volatilea nanocristaux : la pegsence d'un
défaut (repésengé par uneétoile) dans I'oxyde ne peutdharger que le nanocristal le plus proche [7].

coucheSiN [10].

Un autre type de solution pour I'amélioration des ménwiréash est de considérer une grille
flottante non plus continue, mais constituée de nanoasissgmiconducteurs (figure 1.5b). L'un
des avantages évident d’'une mémoire Flash & nanocristauparée a une mémoire Flash a grille
continue est que la présence d’'un défaut dans I'oxydera’dieffet que sur le nanocristal voisin,
qui se déchargera sans que la couche entiere ne se videnGzes structures que nous avons choisi
d’étudier et que nous allons détailler dans le paragraphant ainsi que dans le reste du manuscrit.

1.3 Les nemoires Flasha nanocristaux

Ily a une quinzaine d’années, S. Tiwatial.[11] ont eu I'idée de remplacer la grille flottante continue
en polysilicium par une couche de nanocristaux qui joue éaneTdle de grille flottante tout en
evitant le probleme de déchargement non controlé.uidepette période, de nombreuses avancées
expérimentales ont eu lieu afin d’améliorer ce type de oiganet le rendre compatible avec les
contraintes industrielles [12-20,26,27].

Récemment, en 2010, les premieres applications inéllegide mémoires Flash a nanocristaux
ont vu le jour chez Freescale [21]. Elles sont réalisees@gdt chimique en phase vapeur (C\/et
reposent sur des procédés technologiques ayant unedfideggavure de 90 nm. On compte environ
200 nanocristaux par bit. Il semblerait que pour I'instast hoeuds a 65 nm et 45 nm ne soient pas
encore atteints : il y aura alors moins de 100 nanocristaukipaCes nouvelles mémoires requierent
moins de courant pour la programmation, et le temps digeriest d’environ 10Qs, ce qui est dix
fois plus rapide que les mémoires Flash habituelles.

0p0ur “Chemical Vapor Deposition”
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Write Store Erase

Channel

Gate

FIGURE 1.6 —Caracéristigue montrant legtats de ramoire dans un nanocristal : (&criture avec urélectron
(write) ; (b) stockage d’urelectron (store) ; (c) effacement d'@hectron (erase) [25].

1.3.1 Structure et fonctionnement

La figure 1.5 présente les difféerences entre la structunreedmémoire Flash traditionnelle et celle
d’'une mémoire Flash a nanocristaux, proposée par S.rifeval. La structure des mémoires Flash
a nanocristaux (figure 1.5b) se distingue de celle du tstmrsMOS par la présence d’une couche de
nanocristaux dans I'oxyde. Les nanocristaux sont de peiite (< 10 nm) et ils peuvent avoir des
formes differentes selon la technique de fabrications@d. Les differentes méthodes d’élaboration
sont par exemple le dépdt chimique en phase vapeur (CVH) IR dépdt d’aérosol [23], I'épitaxie
par jet moléculaire (MBE) [24], ou encore I'implantation ionique [13,16-18].

Les mémoires a nanocristaux de silicium sont des mémaistockage discret pour lesquelles ily
a stockage d’un seul ou de plusieurs €électrons dans chamoeristal (selon la taille de ces derniers).
Le stockage s’effectue par transfert tunnel de chargest(efinel Fowler-Nordheim, ou effet tunnel
direct), entre le canal semiconducteur et les nanocridausilicium a travers un oxyde tunnel fin.

Sur la figure 1.6, les trois modes de fonctionnement sontesgmtés (écriture, lecture et
effacement), dans le cas d’un nanocristal avec une seutgecha

L'opération d’écriture (stockage d’'un électron dansnamocristal) est effectuée en polarisant la
grille de contrdle avec une tension égale a la tensionedd s le courant de drain diminue et la
tension de seuil est décalée (fenétre de programmatiarigcture s’effectue en évaluant la variation
de courant entre les états “€électron stocké” et “étettron stocké”. Enfin I'effacement de la mémoire
est réalisé en appliguant une tension de grille égalgppbdsé de la tension de seuil.

1.3.2 Caractristiques des neémoires Flasha nanocristaux

Comme cette structure de mémoire avec des nanocristauma@st sensible aux défauts dans
I'oxyde tunnel qu’'une structure Flash classique, cela péme réduire I'épaisseur d’oxyde tunnel
tout en gardant les caractéristiques de la mémoire. @edigction d’épaisseur a pour conséquence
de diminuer les tensions de stockage, d’ou une meilleutglifea des composants, des vitesses
de programmation plus importantes et un nombre plus impbda cycles d’écriture / effacement

Hpour “Molecular Beam Epitaxy”
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1.3. Les mémoires Flash a nanocristaux

pouvant atteindreé(® (alors que pour les mémoires Flash traditionnelles eléopine al0° cycles).
Le probleme de perte de I'information par des courants dedwans les mémoires Flash classiques
(pour de faibles épaisseurs d’oxyde) est amélioré ieaminoins la diminution de I'épaisseur d’oxyde
a ses limites, d’autant plus lorsqu’il s’agit ¢#O,. L'oxyde doit rester suffisamment épais pour
que les charges restent stockées dans les nanocristsupiigtemps apres la coupure de la tension
d’alimentation (stockage durant 10 ans).

Selon I''TRS? 2007 [28], les caractéristiques des mémoires a nanaaxsvers lesquelles on
s’achemine sont les suivantes :

e Dimensions optimales prévues : 18 nm

Temps de lecture optimal prévu : 2.5 ns

Temps d’écriture/effacement optimal prévu 4/ 10 ms

Temps de rétention optimal préve-:10 ans

Tension d’écriture prévue 3 V

Tension de lecture prévue 0.7 V

D’autre part, le chargement et I'effacement de la mémo@petident directement de la taille
des nanocristaux et de leur positionnement par rapport @ai.car le contrdle parfait de ces deux
parametres n’est pas réalisable expérimentalementelat, il peut également y avoir des distances
inter-nanocristaux suffisamment faibles pour qu’'un cogglaxiste entre les nanocristaux, ce qui
pourra influencer les parametres de la mémaoire.

Afin de mieux comprendre I'impact de la dispersion en taitlpasition des nanocristaux sur les
performances de la mémoire, la modélisation peut appdes réponses concernant les conditions
requises pour le chargement et déchargement des naaogrist

1.3.3 Mockles de nemoires Flasha nanocristaux

Les modeles concernant les mémoires Flash a nanocrigtawvent étre divisés en deux catégories :
ceux utilisant une approche capacitive simple [29-32],eetxcplus évolués qui considerent une
géomeétrie bidimensionnelle (2D) [33] ou tridimensioh@¢3D) plus ou moins réaliste [25,34—-44].

La plupart des modéles suppose que les couches de naaoxrssint ordonnées [30,34-37,43],
alors qu’en réalité les couches élaborées expériatemint sont composées de nanocristaux dont les
tailles et les positions sont dispersées. R. Cétral.[33] ont intégré cet aspect dans leur modele 2D.

De plus, les couplages entre nanocristaux ne sont en aép@s pris en compte (couplages
tunnel et électrostatiques), hypothese valable si 'oppsse que des nanocristaux voisins sont

2pour "International Technology Roadmap for Semicon-
ductors”
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Chapitre 1. Contexte général

suffisamment éloignés>(10 nm pour un couplage électrostatique [45]). A. Valewtiral. [42] ont
tenu compte du couplage tunnel inter-nanocristaux, enefigadit I'effet des phonons qui se traduit
par un élargissement des niveaux d’énergie discrets daan&tal, rendant ainsi le transfert tunnel
plus réaliste.

Mon travail s’appuie sur un modele 3D existant qui inclut despersion des parametres
géomeétriques [40,46-48]. Ce modele décrit un nantarimique isolé et peut étre étendu a une
couche de nanocristaux indépendants les uns des aut@s(eaauplage n’est considéré entre les
nanocristaux voisins). L'une des parties importantes de trevail a été de prendre en compte le
couplage électrostatique qui existe entre les nanoasistaisins et dont I'effet sur le fonctionnement
de la mémoire n’est pas négligeable (chapitres 6 a 9).

12



Chapitre 2
Modele existant d’'un nanocristal unique isoé

L'objectif de ce chapitre est de fournir les principaueraEnts théoriques sur lesquels repose le
modele de nanocristal unique isolé a partir duquel yavaillé au cours de cette these [40,46]. Le
contenu du chapitre est issu de documents internes au giRipe

Dans un premier temps, le systeme étudié ainsi que lesthgpes menant au modele de
nanocristal unique isolé sont présentés. Ensuite ladtisme théorique du modele est resumé. Enfin,
les principaux éléments du modeéle sont décrits.

2.1 Du dispositif reel au mockle

2.1.1 Memoire flasha nanocristaux

Une mémoire flash a nanocristaux est généralemenelsaséa structure d’'un MOSFET. La figure 2.1
présente la structure type d’'une telle mémoire. On y tetedes principaux éléments d’un transistor :
un canal semiconducteur compris entre des électrodesesetrain au-dessus desquelles une couche
d’oxyde est placée afin d’isoler la grille de contrble cansistorA I'intérieur de I'oxyde de controle,
une couche de nanocristaux est €laborée (la grille fita}agoit par dépot lors de la réalisation de la
couche d’oxyde [22—-24], soit par implantation une fois laawue d’'oxyde réalisée [13,16-18].

Le comportement du transistor en lui-méme est relativéni@en appréhendé depuis de
nombreuses années et ceci méme en présence d'une giitenfe continue [50]. La substitution
de cette derniere par une couche de nanocristaux ne chasgke ffonctionnement du transistor.
Le mécanisme qui nous interesse concernant le chargeshdatdéchargement de la couche de

FIGURE 2.1 — Mémoire flasha nanocristaux
bage sur un transistor MOSFET incorporant
une grille flottante constiie de nanocristaux.

@©Y. Leroy, InNESS.
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FIGURE 2.2 —(a) Simplification de la @moire
flash a nanocristaux : une capaéit MOS a
nanocristaux. (b) Structurélémentaire avec un
seul nanocristal is@ dans I'oxyde entre canal et
grille de contble.

(@) , (b)

@©Y. Leroy, INESS.
@©Y. Leroy, INESS.

nanocristaux, on peut réduire le systeme a une capdets (voir figure 2.2a).

Dans cette configuration, le canal semiconducteur sertedervoir de charges permettant de
charger les nanocristaux. L'écriture et I'effacement' @t de la mémoire sont alors rendus possibles
en jouant sur le potentiel appliqué a I'électrode ddeyril

Du fait des procédés d'élaboration utilisés, la griflettante présente un fort désordre
géomeétrique, aussi bien sur la taille des nanocristawomaposant que sur leur positionnement au
sein de la couche (distances entre nanocristaux voisingsstandes au canal). Ce désordre influence
a priori le comportement de la couche et il est nécessaire qu’ipssien compte. On peut souligner
gue la plupart des modeles existants n’envisage pas ceedagice et traite un réseau ordonné infini
par I'utilisation de conditions aux limites adéquatesi(ydus loin) [25,35-38,51].

2.1.2 Nanocristal unique iscé

Une couche peut étre constituée d'un grand nombre de nataax (de la dizaine a plusieurs
milliers), et modéliser le comportement de chacun d’eatre au sein d’une capacité MOS n’est pas
réaliste. Néanmoins, afin de pouvoir rendre compte dardés inhérent a la couche de nanocristaux,
il a été choisi de modéliser un nanocristal unique isal@artir des proprietés géométriques et
physiques de la couche initiale, les fluctuations des paii@® géométriques permettant d’inclure
le désordre.

Au final, la structure modélisée dans la suite est repitégesur la figure 2.2b. Il s’agit d'un
nanocristal unique isolé dans I'oxyde compris entre leataamiconducteur et la grille de controle.
La taille et la position du nanocristal par rapport au canalent les distributions observées
expérimentalement afin de reproduire le caractereuti@gde la couche.

En considérant un nanocristal unique isolé, on négliggremier lieu le couplage quantique entre
nanocristaux qui pourrait conduire a des mouvements degelentre éléements de la grille flottante.
Le caractere discret des niveaux d’énergie des nanagrksissocié aux fluctuations de taille de ces
derniers laisse a penser que les conditions requises giisfage un transfert tunnel sont tres rarement
remplies [42].

A ce stade, le nanocristal est emprisonné dans une baiégh@pipédique d’extension latérale
variable (la hauteur de cette derniere étant quant arellée a I'épaisseur d’oxyde totalé],
entre canal et grille). Les modeles existants considdesnfaces latérales comme des surfaces de
symétrie [25,35-38,51] : ils représentent alors unaéserdonné, rectangulaire, et infini. Hormis
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le cas relativement particulier que cela constitue (voapitie 5), une telle modélisation charge la
couche de facon homogeéne : tous les nanocristaux se cihagenéme temps que le nanocristal
etudié, cas de figure tres peu réaliste, le chargemeantdieu par effet tunnel — processus par
définition stochastique.

C’est pourquoi, nous élargissons les dimensions lagérde la boite parallelepipédique afin
gue les conditions aux limites (périodiques ou non) naaos d'influence sur le nanocristal. Le
nanocristal est donc unique ET isolé. De ce fait, en plusaiplage quantique déja mentionng,
on néglige également le couplage électrostatique emrecristaux voisins. Cette hypothese est
relativement forte, mais une étude rapide a montré quidt compatible avec des couches de faible
densité [45]. Par ailleurs, I'objectif de la these estajeuter le couplage €lectrostatique existant entre
nanocristaux voisins, mais en tenant compte du désordeeateiche.

2.1.3 D’un mockle 3Da un modele 2D axi-synetrique

Les procédés d’elaboration des couches de nanocrigtamndépdt ou implantation), ne permettent
pas d’obtenir une orientation cristalline unique pour tées nanocristaux de la couche. De ce
fait, il n’est pas nécessaire de chercher a tenir compiaedorientation cristalline donnée dans le
modele. Par conséquent, pour modeéliser les interatiolantiques, on peut se placer dans le cadre
de l'approximation de la masse effective et se contenteadusotrope.

Si, en plus du point précédent, on se limite a des nartacisayant une symétrie de révolution,
alors le probleme tridimensionnel peut &tre résolu daigra exacte grace a une géomeétrie axi-
symeétrique bidimensionnelle, et une mise en équatieqaalte utilisant les coordonnées cylindriques
(voir plus loin).

Au final, la structure modélisée est représentée sugladi2.3. Le nanocristal, de tailde-,, est
placé a une distandg du canal semiconducteur (en général du silicium dgpe a une distanck,
de la grille de contrdle (en général un conducteur riigtad, ou considéré comme tel). Lépaisseur
totale d’'oxyde emprisonnant le nanocristal est alifisk hy + 2 g + hs. A cela il faut bien évidement
ajouter I'épaisseur du canal, dont I'extension utilea&bdans la pratique du dopage considéré dans
cette zone.

\
v FIGURE 2.3 —Structure axi-sym@trique retenue pour
tunnel 1 hi § r mockliser un nanocristal unique iseldans un oxyde
d’épaisseurH. Le nanocristal (NC) dpaisseur2 rq
est sitie a une distancé; du canal semiconducteur et
ho de la grille de contble.

|
- Channel
|
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2.2 Le formalisme de Bardeen

Le systeme a modeéliser étant défini, il faut maintermdoténir le moyen de caractériser les transferts
de charge au sein du dispositif, et plus particulieremestttansferts par effet tunnel a travers la
structure.

2.2.1 Decomposition du hamiltonien du systme

La succession des matériaux présents dans le disposélefnent modélisé, entraine I'apparition
de barrieres de potentiel entre les sous-domaines owhtsups libres du systeme sont susceptibles
d’évoluer (le canal, la grille, ou le nanocristal). Cesrléaes de potentiel découlent des discontinuités
de structure de bande de ces matériaux. Ces disconsmiéfinissent le potentiel de confinement
spatial,Veons(7), de la structure. La figure 2.4 montre, en traits continussnain exemple de structure
de bande (et donk,n) obtenue le long de I'axe de révolution du dispositif, densas d’un canal en
silicium (Si) et d’'un nanocristal d&i dans une matrice d’oxyde de siliciursiQ.).

Au potentiel de confinemenit;,n(7) du systeme se superpose l'influence de la polarisation de
la grille. La tensionV, appliquée entre le canal et la grille crée en effet un pgakalectrostatique
Ves(T) dans le dispositif. Sur la figure 2.4, le potentiel résultincette superposition est indiqué pour
exemple en traits continus bleus (pdgr~ 1 V).

Du point de vue quantique, I'état des porteurs libres eshégar le hamiltonien du systeme, qui
pour un électron dans I'approximation de la masse effedigcrit [52] :

—h? = 1 = .
H=—"V" (—*V) + [Vconf(f') AL (2.1)
ou ¢, est le quantum de charge élémentairengiest la masse effective de I'électron (qui dépend du
matériau considére).
Lorsque les barrieres de potentiel sont faibles, lesdifits sous-domaines du dispositif sont

fortement couplés et les porteurs libres peuvent étlecdésés sur 'ensemble du systeme. Un tel

Band diagram @ Vg =0Vand Vg ~1V

0
27 — —
-4
E -67 - FIGURE 2.4 — Discontinuie de la structure de
w bande le long de l'axe de s¥ytnie de la structure
8 mocktlisee. De gaucha droite, on passe successive-
_10! || | ment duSi dope p, a SiO,, puis Si, SiO, et enfina
— | I'or. Les traits continus noirs indiquent le potentiel
_12} pSi Si0;  Si Si0, Au de confinement,on;, alors que les traits continus
10 S 0 5 10 15 20 t‘.,)leus indiquent le &sultat de la superposition de
z [nm] (x1/50 for z<0) I'effet de Veont €t Vespour Vy ~ 1 V.
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2.2. Le formalisme de Bardeen

cas de figure ne permet pas des applications de type mérmaird, est alors difficile de stocker
une information dans le systeme. Si par contre les bagiéle potentiel sont satisfaisantes, les
porteurs sont localisés dans les differents sous-dasaie la structure. Neanmoins, la résolution
du hamiltonien (2.1) ne permet pas d’'isoler facilementdigs des porteurs dans un sous-domaine
particulier, de méme qu’il n'apporte pas d’informatiorr $& couplage existant entre ces derniers.
Pour avoir ces informations, il faut decomposer le systélm maniere a ce que les sous-domaines
d’intérét soient dissociés.

Afin d’obtenir cette decomposition dans le modele existan a recours au formalisme de
Bardeen-Openheimer [53,54]. L'approche consiste amafitar le hamiltonierf! du systeme a partir
de celui associé a chacun des sous-domaines existarapsarice des autres sous-domaines. Ainsi,
'équation (2.1) devient :

N
H=> H+Hr. (2.2)
=1

A chaque sous-domairé! € [1; N]), on associe un hamiltonieid, donné par

—h = l = ] .
H = Tv ’ Ev + [Vconf(fj - qeves<r)] (2-3)

e

ou Vc[gnf est la restriction du potentiel de confinement a la seuleodisnuité de bande issue du sous-
domaine!.

Dans ce formalisme, le termié contient 'ensemble des couplages existant entre lesrdiits
sous-domaines. Dans le cas qui nous intéresse, c’est létdr@ien tunnel associé aux barrieres
de potentiel séparant les differents sous-domaines d&rlecture étudiée. Il contient donc les

informations relatives au transfert de charge dans le dispo

2.2.2 Obtention des coefficients tunnel

Dans le formalisme de Bardeel, n’est pas connu : c’est en fait la quantité que I'on cherche
a calculer a partir des solutions des hamiltoniens des-domaines du systeme donnés par
I'équation (2.3). Les solutions stationnaires de cesidesrsont définies comme suit :

Hy 0, (T) = Ejp, Y1, (7) pourl € [1; N] (2.4)

ou E; ,, estI'énergie associée a la fonction progge, (), ordonnée par le nombre quantique
A partir de ces solutions, J. Bardeen définit les coeffisitmnel couplant les sous-domaines
' par la formule [53,54] :

2 —- — —_ — —
Tnhnl/ = QH—W[S <wl7nz (fjvwl’,nlr (fj - wl’,nl/ (ﬂvwl,m (F)> -dS (25)

e

avecS une surface quelconque située entre les sous-dorhetifeet olidS est un élement de surface
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orienté, c’est-a-dire porté par un vecteur unitairenmara I'elément de surface.

Ces coefficients tunnel sont les éléments de base seaviantiétermination des courants dans
la structure étudiée. Le reste du chapitre s’appliquéfanil les differentes équations permettant de
calculer les coefficients tunnel dans le cas particulier cprestitue le modele 2D axi-symétrique du
nanocristal unique isolé.

2.3 Mise enequations du mockle

2.3.1 Potentielelectrostatique

Il faut tout d’abord établir la répartition du potentielectrostatique dans la structure. On distingue
trois zones distinctes pour cette modélisation (voir #gR13) : le canal semiconducteur, la matrice
isolante contenant le nanocristal, et le nanocristal gmoent dit. L'électrode de grille quant a elle
sera considérée comme un conducteur idéal et impospoddatiel appliqué’, sur toute son interface
avec l'isolant. La masse est supposée étre appliqugééaske du canal.

Grace aux hypotheses retenues pour le modele, on pesgrpd'sin calcul 3D a un calcul 2D
axi-symétrique utilisant les seules coordonnées cyilijugés(r, z), puisque le systeme est invariant
par rapport &. Le potentiel électrostatiqué.y(r, z), calculé a partir de I'équation de Poisson en
coordonnées cylindriques, est alors solution de I'éiguat

67«,,2 . [r a}ﬁm Ves(r, 2)| = —r '0(? 2) (2.6)
0

ou ﬁm est le gradieritrestreint aux coordonné¢s z), ¢, est la permittivité relative des matériaux,
go est la permittivité électrique du vide, ptest la densité volumique de charge dont I'expression
dépend du sous-domaine considéré.

Dans la matrice isolante, on ne considere la présenceua®uicharge. On suppose en effet des
isolants parfaits, dont les défauts sont absents. Paéqaest, dans toute cette zopér, ) est égal
a zéro.

Canal semiconducteur

Afin de disposer d’'un réservoir de charges susceptiblesalplacées dans le nanocristal, le canal
semiconducteur est généralement dopé avec une defsitéepteursV, (ou de donneursyVy,). La
densité de charge dépend alors du potentiel dans le caloal l&expression suivante [50] :

. — Ve
p(r,2) = qe | Na(r, 2) — No(r, 2) + 2n; sinh <¢F' (r,2) = Veslr: Z))} (2.7)
kBT/Qe
oun; est la concentration de porteurs intrinsequgs.est le décalage entre le niveau de Ferfy)
du matériau et son niveau de Fermi intrinseqlig ) : ¢, = Er, — Er. Son expression, fonction du

= o, 0
lsoitV, . = 5, r + 5,
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2.3. Mise en équations du modele

dopage dans le canal, est donnée par :

T (=N N,
@Fi(r,z):j:ks ln( “(T’z)njf d<””z)) (2.8)

avec les signes du haut pour un semiconducteur depypé- > N,) et les signes du bas pour un
semiconducteur de type{/N, > N,).

De par la présence désdans I'expression (2.7), I'equation (2.6) devient noéire. Il faut donc
veiller a choisir une méthode de résolution appropdées la suite du traitement. Pour diminuer la
complexité de la résolution, mais sans restreindre patara la validité du modele, le dopage du
canal est supposé uniforme.

Nanocristal semiconducteur

En I'absence de charge dans le nanocristal, la densiténiglie de charge est supposée nulle, tout
comme dans l'isolant. Le nanocristal est supposé neutnenegorend pas en compte I'existence de
défauts.

Par contre, lorsqu’une charge est piegée dans le natacies densité volumique de charge se
déduit de la fonction d’onde,(r, z) de la charge stockée, dans son niveau fondamental :

p(r,2) = £q. |o(r, 2)|? (2.9)

ou le choix du signe dépend de la nature de la charge stqékéctron ou trou).

2.3.2 Fonctions d'onde

Conformément a ce qui a été annoncé dans la sectiore®.2onctions d’'onde des porteurs dans
les sous-domaines que constituent le canal, le nanoceistalgrille sont obtenues en résolvant le
hamiltonien (2.3). Les symétries de la structure retererenpttent ici encore une simplification du
hamiltonien de chacun des sous-domaines, de manierdgigpéc

Fonction d’'onde du nanocristal

En coordonnées cylindriques, le hamiltonien (2.3) ap@iqu cas du nanocristal commute avec
I'opérateur du moment cinétique selenl, = —ihd/00. Par conséquent, il est possible de factoriser
les solutions stationnaires de (2.3), notées par la gyite, =), en un produit d’'une fonction de,(z)
et d’'une fonction dé :

o(r,0,z) = ¢(r, 2)O(0) (2.10)
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En injectant (2.10) dans le hamiltonien (2.3), on obtiersylsteme d’équations suivant :

-5 = ind]
Tvr,z : Vr,z d)m,n (T, z) + [Vconf (Tv Z)

mg
P (2.11a)
- Qeves(r7 Z) + sz 7’_2:| d)m,n (T7 Z) = Em,nd)m,n (T7 Z)
d? :
3O (0) = 2 ©,,(0) (2.11b)

oum est le nombre quantique associé au moment cinétique se&im est I'indice des solutions de
I'équation aux valeurs propres (2.11a) poufixé. ch (r, z) est le potentiel de confinement associé
au nanocristal seul, €f,, ,, est I'énergie associée a une charge du nanocristal taasdpécifie par

le couple {n, n).

L'équation (2.11b) est résolue analytiquement de nrartigviale. Il reste I'équation (2.11a) qui
peut &tre traitée dans un systeme 2D axi-symétriquéksdaie a celui utilisé pour la résolution du
potentiel électrostatique.

Les fonctions d’onde du nanocristal sont donc repéréesepanombres quantique etn, et la
fonction d’onde compléete est donnée par :

Emn(r,0,2) = $rn(r,z) e ™ ¢ (2.12)

ou ¢, (1, 2) est determinée en résolvant numériqguement (2.11a).

Nanocristal chargé Lorsque le nanocristal est chargé, la densité volumigushdrge du nanocristal
est donnée par I'équation (2.9). Cette densité de chaxg®nc modifier I'allure du potentiel dans le
dispositif, et en retour changer la fonction d’ongg,,(r, z) du nanocristal ainsi que I'énergig,, ,,
qui lui est associée : la résolution des équations (2&)cp(r, z) donné par (2.9), et (2.11a) doit
donc se faire de maniere auto-cohérente.

Généralement, dans ce cas de figure, on utilise I'appraeh&ohn-Sham pour accéder aux
énergies du systeme ainsi qu’a la densité d’état. @oement aux modeles utilisant les fonctions
d’onde issues de la résolution de I'equation de Khon-Spaur calculer les coefficients tunnel selon
la formule de Bardeen [36,37], le modele développé iatihse pas ces fonctions d’onde. En effet,
ces dernieres n'ont pas de signification physique danpitaghe de Khon-Sham, seule la densité de
charge a un sens.

Pour étre néanmoins capable de calculer les coefficiemiset en présence de charges dans
le nanocristal, le modele s’inspire de I'approche utdigoar M. Duboiset al. [55]. On conserve
les fonctions d’onde obtenues en I'absence de charges earenbcristal, mais on décale en bloc
I'ensemble des énergi€s?,, .} d'une quantité fixeX, = E;, — Ey,. Ici, EyY est I'énergie de
I'état fondamental de la chargew(= 0,n = 1) obtenue en résolvant de facon auto-cohérente les
équations (2.6) et (2.11a), ave@:, z) donné par (2.9).
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2.3. Mise en équations du modele

Fonctions d’onde du canal et de la grille

Dans ces deux sous-domaines, les fonctions d’onde peatrentraitées presque de la méme fagon.
Les fonctions d’'onde peuvent étre décomposées en datiegpaune partie longitudinale selon la

direction z (I'axe de symétrie de la structure), et une partie pdeal# plan transverse-, ) ou

les électrons sont supposeés libres (dans I'approximat® la masse effective). En effet, ces deux
sous-domaines peuvent étre considérés comme devoiseau vu de leurs dimensions latérales
(perpendiculairement a I'axd. Les fonctions d’onde du canal (ou de la grille) s’écrivdanc sous

la forme :

U(r,0,z) = w@)ﬁe“g” o

ou A est l'aire de la surface transverse considéréé; etst le vecteur d’onde parallele au plan
transverser(, 0).

(2.13)

La résolution du hamiltonien (2.3) se réduit donc a lahexche de la solution de la partie
longitudinale donnée par :

h* d
H . =_-—=
b 2 dz (

ni;dilz) + [%%}nf(z) — g Vesl2) (2.14)
ou le potentiel électrostatique restreiatest pris égal &sle long de I'axe de symétrie de la structure,
X//;(z) = Ves(z,7 = 0). Lindice [ permet de dissocier 'hamiltonien selon que I'on consdgsmme
sous-domaine le canal & c¢) ou la grille @/i g). Tout comme pour le potentiel électrostatique
restreint, le potentiel de confinement restréxffitf n’est autre que le potentiel de confinement associé
au sous-domainkle long de I'axe de symétrie du probleme.

Cas du canal Dans le modele existant, les potentiels appliqués imshtiane charge d’inversion
dans le canal semiconducteur dopélLes charges sont donc confinées selon la directiafu
dispositif, et les solutions stationnaires du hamiltonj2ri4) conduisent a une quantification de
I'énergie longitudinale selon un nombre quantigue

H..Y,(2) = E,,(2) (2.15)

Les €électrons sont donc répartis en sous-bandes d’ipditéa fonction d’'onde compléte est donnée
par :
1 ik, 7
Tke (1,0, 2) = by (2)—=—=e""P
p /Ap
Ep =/2m;(E — E,)/h, ou E est I'énergie totale d’un électron du canal.
Pour déterminer complétement la fonction d’onde, il feégoudre numériquement (2.15) en

utilisant (2.14).

(2.16)

avec

21



Chapitre 2. Modéle existant d’'un nanocristal uniquedsol”

Cas de la grille Le modele existant suppose une grille métallique (ou sspe comme telle). Les
électrons peuvent avoir n’importe quelle énergie erdrbds de la bande de conduction du métal et
son niveau de Fermi. Comme il n’est pas possible de déternfacilement 'ensemble des fonctions
d’onde possibles, le choix a été fait de ne considéretepienergies se trouvant en résonance avec les
niveaux discretdv,, ,, du nanocristal (plus exactemefi, ,, + %;). Dans ce cas de figure, le vecteur
d’ondeEH est pris nul, et la fonction d’onde (2.13) se réduita :

1

\/Zwm,n

ou ¢, »(2) est également obtenu numériquement en résolvant leltoamn (2.14) avec I'énergie

Un(r,0,z) = (2) (2.17)

E,.. + X1 comme valeur propre. Les fonctions d’onde du nanocrist@ethd donc avoir été
déterminées au préalable.

2.3.3 Coefficients tunnel

Les fonctions d’onde des differents sous-domaines dwdiipétudié étant connues, il est possible
de calculer les coefficients tunnel. En injectant (2.12)1§2, ou (2.17) dans la formule (2.5), on peut
traiter une partie du calcul analytiquement.

Jonction canal / nanocristal

Dans le cas d’'un couplage entre la sous-bandie canal et le niveau discret n) du nanocristal, le
coefficient tunnel (2.5) devient :

h2

Tm7nap(kp) = 2m*

[ (9990 ) = G 99 () - a5 218)

et la surfaceS est le plan¢, 0) positionné er,, entre le canal et le nanocristal.
En substituant (2.12) et (2.16) dans (2.18), on obtientdimaint :
h2 ) . 400 T -
Tnnp(kp) = W—elm(Gk+§) / 7 i (rky) {wp(zS)M — Gmn(T, 28)6¢p(2)
” 0 0z 2 ’ 0z

*
me

dr

Zs

(2.19)
avecJ,,(x) la fonction de Bessel de premiere espéece [56], réesutdiimtégration analytique des

termes dépendant de

(k) = 1. /27r o irkpcosf +imb 5 (2.20)
2mm™ J,
Dans I'expression du coefficient tunnel (2.1@),représente I'angle existant entre le vecteur d’onde
Ep et le vecteur directeut,..
L'intégrale figurant dans (2.19) ne peut étre obtenue quaéariquement a partir des solutions
numeériques des fonctions d’onde.
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2.3. Mise en équations du modele

Jonction nanocristal / grille

En substituant (2.12) et (2.17) dans (2.5), on obtient ldfictent tunnel couplant le niveau discret
(m, n) du nanocristal et la grille :

+o00 —
Tm,n - _eim% / T Jm(O) |:@Z)m’n(zo)w _ ¢mn(T7 Zo)awmm(z)
0

S| o o ] dr  (2.21)

qui correspond au cas particulier du coefficient tunnel9Rdhans le cas oﬁp est nul. Les coefficients
sont alors non nuls uniguement pour le nombre quantigue 0 (voir les propriétés des fonctions de
Bessel [56]). La encore I'évaluation de l'integrale reupétre obtenue que numériquement.

2.3.4 Taux de transition tunnel

Connaissant les coefficients tunnel il est possible de t=ldes taux de transition tunnel associés,
grace a l'utilisation de la regle d’or de Fermi [52]. Ddascas du couplage entre la sous-bapdiel
canal et le niveau discret, n) du nanocristal, ce taux de transition tunnel est donné par

2 400
Wino = o [ T b P 0B fi(B)L — J(Bo s+ S1))3 (B — By — 1) dE
(2.22a)
2
a % | T, (K )|2 3 (Empn 4+ 21) frp(Emn +21)[1 = f(Enm + 1)) (2.22b)
dans le cas d’'un mouvement de charge du canal vers le nalahcrigpar :
2

Wrgnp %| mnp( )‘2 g (E11”rln"i_2 )[1_fFD(Em,n+21)]fB(En,m+El> (223)

dans le cas inverse. Dans les expressions (2.22b) et (zﬁfiié)st la densité d’état de la sous-bapde
du canal :

piI(E) = Sy h;%(E E,) (2.24)

avec?H (z) la fonction de Heaviside ety I'aire de la surfaceS servant a calculer les coefficients
tunnel (2.19) et (2.21). Cette surface est a peu pres Raciprojetée par le nanocristal selon la
direction longitudinale:. Ci-dessusfrp et fz sont respectivement les distributions de Fermi-Dirac
et de Boltzmann donnant la distribution des charges darenlal et le nanocristal.

Dans le cas du couplage entre le niveau disaretr) du nanocristal et la grille, on aboutit a
des expressions similaires. On noté¥d’ , le taux de transition d’'une charge de la grille vers le
nanocristal [déduit de I'expression (2.22b) en respédis notations utilisées précédemment] et
W, . e taux de transition associé au mouvement inverse.

Afin de ne plus faire de distinction sur les sous-bandes dwalcan I'énergie discrete du
nanocristal, on écrit des taux de transition globaux pbarger et décharger le nanocristal a travers
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les jonctions canal / nanocristal ou nanocristal / grille.
Le taux de transition global pour charger le nanocristall’'oxyde tunnel a partir du canal est
défini par :

Weane= > Wi, (2.25)

m,n,p

et celui pour décharger le nanocristal a travers la m&metion par :

Wiese= > Wiy (2.26)

m,n,p

En faisant de méme pour la jonction nanocristal / grille bhemt :

Wyane = »_ W (2.27)
m,n,p
pour le chargement, et
Wiesg= > W, (2.28)
m,n,p

pour le déchargement.

Il est a noter que ces taux de transition tunnel changertlavension appliqué au dispositif.

2.4 Exploitation possible du moele

2.4.1 Caracegrisations de I'etat d’'un nanocristal isolé

Bien que les traitements précédents soient générideienodele existant se limite au chargement
d’un seul porteur dans le nanocristal. Celui-ci est donsdhlaux états distincts : vide ou chargé. En
effet, il n’est pas possible expérimentalement de savain :1:anocristal comporte une seule charge,
deux charges ou aucune; on peut seulement avoir une vueadibles de la mémoire. Connaissant
le nombre de nanocristaux créés dans la couche, on agsurey@nne le stockage d’'une charge par
nanocristal, méme si en réalité certains nanocristamxptent deux charges et d’autres sont vides.

Dans cette section on s’intéresse aux informations pdwae tirees des quantités définies ci-
dessus, informations relatives a I'état du nanocristahdluencgant cet état.

Probabilit és d’occupation

Afin de déterminer I'occupation du nanocristal, on cherahabtenir la probabilité d’occupation du
nanocristalA cette fin, 'équation pilote est utilisée :

dP
—=T-P 2.29
o (2.29)
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ou P est le vecteur donnant les probabilités d’occupation dtesye, el” est la matrice des taux de
transition tunnel. Avec les notations précédentesdéqns (2.25)—(2.28)], on obtient :

T = (2.30)

_(Wc—>nc+Wg—>nc) Wnc—>c+Wnc—>g
Wc%nc—i_Wgﬁnc _<Wnc%c+wnc%g) ’

avec la définition deP :

— PO
e (%), -

ou P, est la probabilité d’avoir le nanocristal vide Bt le nanocristal occupé. Dans le cas particulier
présent, on a bien évidemmert+ P, = 1.

Dans le cas stationnaire, I'équation (2.29) devienP = 0, et la probabilité d’avoir le nanocristal
chargé avec un électron est donnée par :

Wc—)nc + Wg—)nc

P = ,
' Wc%nc"—Wgﬁnc_'_Wncﬁc"i_Wncﬁg

(2.32)

et on en déduit celle d’avoir le nanocristal vidgy:= 1 — P,.

Avec une configuration compatible avec une mémoire a n&stauax, la jonction nanocris-
tal / grille est généralement moins transparente quenetijon canal / nanocristal. Par conséquent,
les taux de chargement ou de déchargement a travers Bodkgatontrdle sont faibles et on aboutit
finalement a

Wc%nc

P~ . 2.33
1 Wc%nc—i_Wnch ( )

Courants via le nanocristal

Connaissant les probabilités d’occupation ainsi que & tde transition tunnel, il est facile
de calculer la densité de courant a travers les deux jometdu dispositif. Elle est donnée par
I'expression :

Jc%nc: g_e [PO Wc%nc_Pl Wnc%c] (234)
N

pour la jonction canal / nanocristal, et par

Jnc%g: Sq_;[POWg%nc_Pl Wnc%g] (235)

pour la jonction nanocristal / grille. Pour rappSly est I'aire de la surfacé& servant a calculer les

coefficients tunnel (2.19) et (2.21). Cette surface estagpes la surface projetée par le nanocristal
selon la direction longitudinale
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Temps de charge / écharge

Dans une configuration compatible avec une mémoire a migtenax, la jonction nanocristal / grille
étant moins transparente que la jonction canal / nanagrstcourant n’est pas vraiment une quantité
pertinente a étudier (une seule jonction conduit resdiet). Dans ce cas de figure, on s’intéresse
plutdt aux temps de charge, ou de décharge,, définis comme suit :

= 2.36

K WC*)'I’LC ( )
1

_ 2.37

Td Wnc_)c ( )

2.4.2 Caracerisations de I'etat d’'une couche de nanocristaux

Compte tenu de ce qui a été annonceé a la section 2.1.8 ladmite de couches de nanocristaux de
faibles densités [45], le modele permet de caractédssidernieres [47,57].

Courants via une couche de nanocristaux

Comme les nanocristaux sont découplés, le courant samela couche est la somme des courants de
chaque nanocristal. Pour le transfert du canal a la couclobtient :

Jc%couche = chﬁnc,y (238)

ou J._, ., €st le courant d’'un nanocristalde la couche, courant donné par I'expression (2.34). On
a bien évidemment un courant équivalent pour le trandiefa couche vers la grille.

Temps de charge / écharge

S’agissant d’une application mémaoire, il est plus pertirte s’'intéresser ici aussi au temps de charge
ou de décharge de la couche.

Afin d’avoir un temps caractéristique compatible avec icélun nanocristal unique, on déduit
7. du temps nécessaire pour que la couche soit chargée a 3& %).est le temps de charge d'un
nanocristalj d’'une couche dév nanocristaux, alors. est défini comme suit :

N
_ _ 1 _t/Tc
P(37) =095, avec P(t)=1-~ ;e W, (2.39)
Avec une telle définition, si la couche est forméeNde@anocristaux identiques, alors on retrouve bien
Te = Te,,-

On a bien évidemment une définition équivalente pour hepte de décharge de la couche en
remplacant les, par desry.
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Chapitre 3
Impl émentation du mockle existant

Le modele décrit dans le chapitre precédent, mémadraile analytiguement une bonne partie des
calculs, ne peut a lui seul permettre la détermination gtamdeurs recherchées. La plupart des
équations differentielles partielles ainsi que leegntles auxquelles ont abouti les manipulations
analytiques doivent en effet &tre traitées numériquenfeour ce faire, nous disposons d’approches
comme la méthode des differences finies ou la méthodesl@esents finis. Pour la réalisation du
modele de nanocristal unique isolé, le choix s’est psutéla seconde qui offre entre autres une plus
grande liberté sur les formes géométriques pouvaetiiiiisées.

Ce chapitre présente les grandes lignes de I'implémientatimérique du modele de nanocristal
unique isolé.

3.1 Le logicielComMmsoL Multiphysics

L'écriture d’'un logiciel mettant en ceuvre la méthode ddsments finis est un travail long et
fastidieux parce que I'on doit considérer des problémdsriensionnels ou tridimensionnels avec
des géométries complexes. Afin de palier a cette conéaiha été choisi d'utiliser le logiciel
commercial ®@MsoL Multiphysics™ [58] qui implémente cette méthode pour des systémes
d’équations difféerentielles partielles couplées goabues.

Le logiciel s’articule autour des notions géométrieet d’application Une géomeétriecorrespond
a une deéfinition spatiale du probleme, on y précise leaalnes de variation possible des variables
indépendantes du probleme grace a des formes gégmedrplus ou moins complexes. Chaque
géomeétrie peut étre associée a une ou plusieurs afiphs, selon la nature des équations devant
y étre résolues. Chaq@pplicatiorpermet de décrire I'eéquation differentielle partiedieine quantité
physique particuliere (potentiel eélectrostatique ciion d’onde, ...).

Outre sa souplesse d'utilisation,o@soL Multiphysics permet I'écriture de scripts pour
'automatisation et la résolution de problemes compdexe langage utilisé pour I'écriture de ces
scripts, @MsSoL Script©, est basé sur la syntaxe du logiciel MATLAB, et en reprerslgeandes
lignes. Cette particularité a donc permis de réaliser odéfe entierement paramétrable.
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3.2 Mise en place du modle

Comme précisé dans le chapitre précédent, le modatmshe a décrire un nanocristal d’'une couche
de nanocristaux incorporée dans la couche isolante dapaocité MOS.

Pour rendre compte du désordre géométrique, les dimengiu nanocristal ainsi que son
positionnement dans la couche d’isolant sont entiererparameétrables. Afin que le modele soit
suffisamment général, il en est de méme des propri@gsrhtériaux constituant la structure. Ces
données pouvant étre changées par I'intermédiaireadables adéquates, la suite de la section se
concentre sur les étapes de la mise en place numérique delenctout d’abord pour la résolution
des differentes équations differentielles, puis paudétermination des intégrales donnant lieu aux
coefficients tunnel du modele.

3.2.1 Les @ometries

Les manipulations et hypothéses du chapitre 2 ont permisuhener le probleme complet a un
probleme bidimensionnel axi-symétrique illustré sufigure 3.1 (ou figure 2.3). En fait, la résolution
du potentiel électrostatique dans la structure [equd®d6)] ainsi que la détermination des fonctions
d’'onde dans le nanocristal [equation (2.11a)] requietere géométrie bidimensionnelle alors que
la détermination des fonctions d’onde du canal et de ldeg@élquations (2.14)] ne nécessite qu’une
géomeétrie unidimensionnelle. La figure 3.2 présente xample des géométries utilisées dans le
modele, dans le cas d’'une profondeur de canal choisiera@rkiinent faible ici pour les besoins de
lisibilité de la figure.

Pour la résolution du potentiel électrostatigie[équation (2.6)], deux géométries bidimension-
nelles sont requises : elle sont indiquées sur la figureLaZiléométrie de la figure 3.2a est la zone
active du modele, celle dans laquelle le nanocristal semaigcteur est situé. La géométrie de la
figure 3.2b quant a elle permet d’étendre I'extensioniafgatlans la direction (afin de s’assurer que
la condition aux limites a droite n’influence plus les smos) et de prendre en compte I'ensemble
du canal. La continuité du potentiéts pourra étre assurée entre les deux géomeétries qui ne se
chevauchent pas (coin vide en haut a gauche sur la figurg 3.2b

Un autre avantage incitant a isoler la zone active du neodéll’extension spatiale requise pour

|
ﬂz
|
"27”0 H
— FIGURE 3.1 — Structure axi-symtrique retenue pour
tunnel 4 7, . . . .
oxide §''1 r mockliser un nanocristal unique iseldans un oxyde
| . d’'épaisseurH. Le nanocristal (NC) dBpaisseur ry est
- Channel situé a une distancéy; du canal semiconducteur éb

| de la grille de contole.

NC
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3.2. Mise en place du modele

NG geometry Extend geometry
157 ;
!
I
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FIGURE 3.2 — Géonttries utili®es dans le made. (a) Gongtrie 2D du nanocristal. (b) Extension spatiale
de la geonetrie 2D pour le potentieElectrostatique. (c) €onetrie 1D pour les fonctions d’onde du canal.
(d) Geonétrie 1D pour les fonctions d’onde de la grille.

le canal est que la géométrie contenant le nanocristalegatement a la résolution de I'équation

de Schrodinger (2.11a) qui ne nécessite pas une extespatiale aussi importante que pour la
détermination du potentiel. Par ailleurs, comme on pewiesur la figure 3.3, cela permet également
d’adapter facilement la forme considérée pour le nastalri sans avoir d'impact sur le reste du

modele. En effet, comme indiqué dans le chapitre 2, le crdstal peut avoir des formes quelconques
des lors que la symétrie de révolution perdure : seul@tartgtrie active est impactée par le choix de
cette forme, ce qui facilite grandement la généralisaties traitements du modele.

4 4 4
= T T
= = =
- "2 "2
FIGURE3.3 — Exemples de formes de
o = o3 5 o3 5 nanocristaux pouvargtre consiérées dans
r [am] r[nm r [nem] le mockle.

La résolution des fonctions d’onde associées au canal lat grille est effectuée grace aux
géomeétries indiquées sur la figure 3.2c pour le traitérdarcanal (on y trouve deux sous-domaines,
le canal a gauche et l'isolant a droite), et sur la figure $@ur celui de la grille (en fait on ne résout
la fonction d’'onde que dans lisolant).

3.2.2 Les maillages

Hormis la prise en compte d’'une extension spatiale differgour la détermination dés et pour
le calcul des fonctions d’onde du nanocristal, la distmctdle deux géométries bidimensionnelles
permet également d’adapter les besoins de maillage.
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Chapitre 3. Implémentation du modele existant

NG geometry Extend geometry

z [nm]
z [nm]

=20+
=30+

40}
FIGURE 3.4 —Exemple de maillages utiés dans

le mockle : & gauche pour la zone active du
nanocristal, a droite pour I'extension spatiale
r [nm] r [nm] assocke au potentietlectrostatique.

50}

Comme on peut le voir sur la figure 3.4, le modele utilise dedlages distincts pour les deux
géomeétries bidimensionnelles, en les adaptant auxiensdraitées. Le potentiel électrostatique peut
se satisfaire d’'un maillage lache, contrairement a $altétion des fonctions d’onde du nanocristal.
Par conséquent, le maillage de la zone active (a gaucha Bgure 3.4) est imposé par les criteres de
résolution de I'équation (2.11a) : cela conduit a l'stition d’'un maillage triangulaire relativement
fin dans la zone proche du nanocristal. Au contraire, pourélantgtrie étendue, le maillage est
rectangulaire et moins dense, ce qui est suffisant poustduton de I'équation (2.6).

Les maillages des géométries unidimensionnelles nenppse de probleme particulier. lls sont
néanmoins adaptés au fait que les fonctions d’onde s@rtescentes dans les zones ou se trouve
l'isolant.

3.2.3 Les applications

La partie géomeétrique étant définie, il est maintenassible de spécifier les équations a traiter.
Dans le logiciel @MsoL Multiphysics, la forme générale d’une équation d'innaru est la
méme quelle que soit la dimensionnalité de la géométie 2D ou 3D). Elle est donnée par :

0%y ou

eaﬁ+daa+v-(—cVu—o?u+?)+6-Vu+au:f (3.1)

dans le cas d’'une équation temporelle, et par :
V-(—eVu—au+9)+ 5 -Vu+au=du—e N u (3.2)

dans le cas d’'une équation aux valeurs propres. Les éliffgicoefficients figurant dans les équations
(3.1) et (3.2) sont définis selon les exigences du probnésoudre.

Dans le modele, selon le nombre d’équations devant és@ues dans une géomeétrie donnée, on
crée le nombre d’applications adéquates (le nombre afinaes) et on identifie les coefficients?,
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3.2. Mise en place du modele

3, ¥, a, etd, a ceux des équations (2.6)-(2.9), (2.11a), et (2.14).

Ainsi, pour la géométrie bidimensionnelle associée auoeristal, deux applications sont créées,
'une pour Veg(r, z) [équation (2.6)] et I'autre poup(r,z) [équation (2.11a)]. Dans la seconde
géomeétrie bidimensionnelle, une unique applicationrése en place pour obteritg(r, z). Chacune
des géomeétries unidimensionnelles possede quant aiedl unique application permettant le calcul
dey,(z) ety ,(2) respectivement pour le canal et la grille [equations (4.14

Pour la détermination du potentiel électrostatigie les conditions aux limites sont du type
Dirichlet! pour l'interface avec la grille (segments supérieurs desxdjeomeétries 2D, figure 3.2a-b)
et la base du canal (segment inférieur du modele étenddi@e 3.2b), les potentiels y étant fixés
aV, et 0V respectivement. Les autres segments des géont@ttiesensionnelles ont des conditions
aux limites du type NeumandnPour les applications associées a la recherche desdoaat’'onde,
les conditions aux limites sont du type Neumann. D’une m@ngénérale, de plus amples détails sur
la définition des applications peuvent étre trouvés dmansference [46].

3.2.4 Resolution desequations

Les quatre équations du modele étant définies, il fauht@aant résoudre chaque grandeur physique
a l'aide de méthodes appropriées.

La premiere grandeur a traiter est le potentiel életatapie Ves qui est résolu en stationnaire
grace a un solveur non linéaire direct. En effet, on rdpmpie I'équation (2.7) donnant la densité de
charges dans le canal fait intervenir le potentiel de mrani@n linéaire (s apparait dans un sinus
hyperboligue). Il faut donc étre capable d’appréhenderectement cette particularité.

Une fois Vs déterminé, le potentiel de confinement effectif est cofles termes de la forme
[Veont(7) — qe Ves(7)] dans les équations de Schrodinger) et les équation$aRet (2.14) peuvent
alors étre résolues. On traite le cas du nanocristal eadal@ I'aide d’un solveur aux valeurs propres.
Le cas de la grille est traité par une équation statioeraiisque les valeurs propres considérées sont
connues, étant celles obtenues pour le nanocristal (egie 21).

En ce qui concerne les fonctions d’onde, les solutions migmés ne sont pas directement
exploitables. En effet, sF est solution d’un probleme aux valeurs propres, atafs'est aussi.

Il faut donc normaliser les solutions numériques afin de&lsoient exploitables en tant que
fonctions d’onde : la solution retenue doit en effet vériffg [ | F|° dr = 1. Ce traitement est fait
systématiquement sur toutes les solutions de foncticorsde'.

3.2.5 Obtention des coefficients tunnel

Si I'on suit le cheminement établi au chapitre précédemte fois les fonctions d’onde des
difféerents sous-domaines déterminées, il est posdibdlealculer les coefficients tunnel des jonctions
canal / nanocristal et nanocristal / grille a I'aide degd@ns (2.19) et (2.21).

limposant une condition sur la valeur de la solution 2imposant une condition sur le dérivé normale de la
solution
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Chapitre 3. Implémentation du modele existant

Néanmoins, pour ce faire, il faut que les fonctions d’ondimst accessibles dans une méme
géomeétrie. Dans le modele, c’est la géométrie bidisimmelle associée au nanocristal qui est retenue
(figure 3.2a). Par conséquent, les fonctions d'onge) et ¢, ,(z), obtenues dans les géométries
unidimensionnelles, sont transférées dans la géwnigulimensionnelle commune : les intégrales
des équations (2.19) et (2.21) peuvent alors étre éealnumériquement.

3.3 Implémentation du moctle

Comme indiqué plus haut, les étapes décrites dans lasgmtecédente sont mises en ceuvre par
I'intermédiaire de scripts @GMsoL Script. Cette section présente les grandes lignes de ce®ide
ainsi que I'organigramme gérant leurs interactions.

3.3.1 Description des scripts

En regle générale, chaque script manipule deux objetScpbers qui permettent de regrouper
les données traitées : une structure de données propmacakkle qui contient les differents
parametres, options, et quantités du modele, et unetsteude données générée pour échanger avec
ComsoL Multiphysics et contenant le modele élements finis agset les differentes solutions
des équations. La structure de données propre au moekdeappeléa, et celle générée pour
ComsoL Multiphysicsxf em La structurexf emest la seule fagon d’interagir avec les ressources de
ComsoL Multiphysics.

L'implémentation du modele de nanocristal unique igel@ose sur une vingtaine de scripts. Ces
derniers peuvent étre regroupés en trois catégories :

e les scripts d'initialisation;
e les scripts de calcul ;

e les scripts de post-traitement.

Les scripts d'initialisation

En premier lieu on peut identifier les scripts d’initialieat internes. Ces scripts ont pour role de
veiller a la cohérence des données au sein du modele patametres par défaut ou parametres
spécifiésvia la structureg. On y trouve une liste de tous les parametres du modelartpres
géomeétriques, physiques, ou méme de contrble) ainsingubase de données des parametres
physiques des differents matériaux pouvant étre aslistructures de bande, masses effectives, ...).
Le détail de ces scripts n'apportant rien de particuliém aompréhension du modele, ils ne seront
pas décrits précisément.
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3.3. Implémentation du modéle

Les autres scripts de cette catégorie permettent I'liséiion de la structuraf emnécessaire
pour dialoguer avec le cceur deo@@soL Multiphysics. Le script principal ni t _xf emrecoit en
entrée la structurg et fournit en sortie la structusef emcorrespondant aux parametres spécifies par
g. Ce script fait principalement appel a trois autres ssripti réalisent chacune des étapes décrites
dans les sections 3.2.1a 3.2.3:

e Creat e_geom crée les quatre géométries décrites a la section.3.2.1
e creat e_nmesh meten place les maillages (voir section 3.2.2).

e create_appl crée les applications (voir section 3.2.3) et établitdesplages entre les
differentes géométries et les difféerentes grandeursddele permettant d’obtenir, par exemple,
les coefficients tunnel.

Les scripts de calcul

La détermination des coefficients tunnel (2.19) et (2.2pbose d’'une part sur la connaissance du
potentiel électrostatique dans la structure et d’autresuat I'obtention des fonctions d’onde associées
a chacun des sous-domaines de la structure. Les scripgssaise chargent de cette tache :

e conput e_es calculeVesdans la structure, pour une ou plusieurs tensions de fillBans
le cas ou plusieurs tensions sont spécifiees, le sohatenu passe en mode paramétrique
(avecV, comme parametre) et la solution de la tension précédstede solution initiale a
la résolution non-linéaire de la tension courante : celaet un gain considérable en temps de
calcul.

e conput eWF_NC calcule les fonctions d’onde du nanocristal pour un nomlEngquem
donné [cf. équation (2.11a)] et une tension de giifjeinique.

e conput eWF_CNL calcule les fonctions d’onde du canal pour une tension die dfj fixée.

e conput eWF_GT calcule les fonctions d’'onde de la grille pour une tensiogdée V, fixée
et pour des énergies spécifiees lors de I'appel (voiiae&t2.4).

Comme expliqué dans le chapitre 2 (page 20), lorsque leaniatal est chargé, on décale en bloc
le spectre d’énergie du nanocristal de la quariité Cette quantité doit étre calculée pour chaque
tension appliquée a la grille de la structure. C'est lgg@onput eNC | vl _shi ft qui se charge
de ce calcul en résolvant conjointement le niveau fondahelu nanocristal poumn = 0 et le
potentiel de la structure avec la densité de charge darslecnistal spécifié par I'expression (2.9).

Les scripts de calcul des fonctions d’onde ainsi que le scafculant la correction d’énergie
associée a un nanocristal chargé sont appelés paritn@diaire du scriptonput e4m Ce dernier
gere en effet le calcul des coefficients tunnel du disgos#sociés a une tension de grille unique
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Chapitre 3. Implémentation du modele existant

Band diagram @1.0 V

|
w

FIGURE 3.5 —Exemple de diagramme de bande
obtenu pour un nanocristal d8i de 2 nm de

rayon pla@ & 2 nm d’'un canal desi dopé p
—67 s dans 14 nm d&iO,. Les segments en vert, rouge
et bleu indiquent les niveaux &hergie assoéis

7 ) , )
0 = 0 5 10 15 20 aux fonctions d’onde du canal, du nanocristal et

z [nm] (x1/50 for z<0) de la grille respectivement.

et & un nombre quantique: fixé. Pour finir, le scriptconput e_al | gere le traitement pour
plusieurs tensions de grillg, et plusieurs valeurs possibles pour le nombre quantiguk appelle
conput e_es et concatene les differentes données issuedput e4m

Les scripts de post-traitement

Afin de faciliter le traitement des données issues des tscrifg calcul, quelques scripts
supplémentaires sont utilisés :

e band_di agram génere un diagramme de bande du dispositif sur lequelgmedigurer les
differents niveaux d’énergie des fonctions d’onde déf&@idints sous-domaines. Un exemple de
diagramme de bande obtenu aprées calcul complet du mostgbeésenté sur la figure 3.5.

e resanpl i ng échantillonne les données calculées avec un nombré&upptaire de valeurs
de la tension de grillé/,. Les données brutes du modele (issues des calculs aig)essint
relativement régulieres, il est possible de les integppbur obtenir des données secondaires
plus précises (par exemple pour les courants et temps dgejha

e comput e_crt calcule les courants a travers les jonctions de la strecaimsi que les temps
de charge / décharge du nanocristal conformément auxtieqs données dans la section 2.4
du chapitre précédent.

3.3.2 Organisation des scripts

La structureg est générée a la main avec les choix retenus pour le lm@dienensions, matériaux,
options diverses, ...). Au fur et a mesure de I'avancéeaitement, la structurg est complétée avec
les quantités que I'on désire obtenir. Il en est de méme [@ostructurexf em

La figure 3.6 résume les differentes interactions entsepliencipaux scripts du modele. Les
numeéros figurant a la suite des structugeet xf emindiquent que des modifications y ont été
apportées au cours du traitement.
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( Début ) ‘ init_xfem ) ‘ compute_all ) ( computedm )

g g g,xfem3 g,xfem4,vVg,m
Y Y Y Y
init_xfem create_geom compute_es computeNC_1lvl shift
g,xfem3 g,xfeml g,xfemd gl,xfem4,Vg,m
Y wle Y
7K WF_NC
compute_all create_mesh Vg,m computeWF_NC
Y
g6 ,xfem4 g,xfem2 computedm g2,xfemd4,Vg,m
Y Y Y
WF_CNL
Fin create_appl g5,xfem4 computeWF_CNL
g,xfem3 g3,xfem4, Vg, m
Y
WF_GT
Fin computeWF_GT

g4 ,xfemd
Y

Calcule toutes les
combinaisons
de coefficients

tunnel

A At |

g5,xfemé

Y
Fin

FIGURE 3.6 —Algorithmogrammes simplfs des principaux scripts du med de nanocristal unique iselLes
nunéros figuranta la suite des structureg et xf emindiquent que des modifications deté apporéesa ces
dernieres.
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Chapitre 4
Amelioration du modele

Les chapitres précédents ont présenté le modele decriatal unique isolé disponible au début de
ma these. La prise en main de ce modele n’a pas été simglkesefaite en améliorant certains points
du modele existant.

Des hypotheses fortes influencant la modélisatioreil@tile la grille métallique, la premiére partie
de ce chapitre présente les améliorations qui lui anapportées et leurs implications dans le modele
complet. La seconde patrtie introduit le courant tunnelescéinal et grille selon le méme formalisme
gue celui utilisé pour les jonctions canal / nanocristalatocristal / grille.

4.1 Modelisation de 'electrode de grille

4.1.1 Formulation théorique
Problématique

Le modele existant suppose une grille métallique pourddlg les fonctions d’onde ne sont calculées
que pour des énergies se trouvant en réesonance avec ¢égaiRidiscrets’,, , du nanocristal. Dans
ce cas le vecteur d’onde parallele au plan transvier$g est pris nul, et I'expression de la fonction
d’onde est donnée par I'expression (2.17) :

1
VA

Dans ces conditions, les coefficients tunnel obtenus le dierlg jonction nanocristal / grille sont non
nuls uniquement pour le nombre quantigque= 0 [cf. équation (2.21)].

Un(r,0,2) = Umn(2). (4.1)

Or il n’y a pas de raison pour que les électrons de la griliglies généralement d’un réservoir
d’électrons) ayant un vecteur d’'onde parallele non niritatviennent pas. En effet, dans une telle
électrode, un électron possede une énefgui se decompose entre une composante longitudinale
E. et une composante parallele au plan transvefe(associée au vecteur d’onde parall§|p).
Dans le cas d'un réservoir d’électrons, la densité al®tdes €électrons est considérée comme
tridimensionnelle, et elle est donnée par :
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\% 2m*\ 3/2
M (205 o e

ou Vsp est le volume de I'électrode de grilley’ est la masse effective d’un électron de la grille, et

pap(E) =

Egpc estl'énergie du bas de la bande de conduction du résdrenlia grille).
Si I'on considere un électron quelconque du continuuetads 3D de la grille, alors sa fonction
d’onde est donnée par I'expression (2.13) :

ik -7
U(r,0,2) =Y(z)—=e "l 4.3
(1.0, 2) = (=)= (4.3)
avec ’En‘ = /2m:(E — E,)/h. Pour une énergid” fixée, £, peut prendre n’'importe quelle

valeur d’énergie entr& gz et le niveau de Fermi de la grille : il est alors difficile de calculer
numeériguement toutes les fonctions d’onde de la grille.

Introduction de sous-bandes arbitraires

Afin d'éviter le calcul d’'un nombre trop important de forarts d’onde, le continuum d’énergie 3D de
I'électrode est représenté par une succession de smgeb 2D arbitrairement choisies. La densité
d’états d'une sous-bandede la grille,p([;”’}, est alors décrite par I'expression :

*

7T7;2H(E - E,) 4.4)

PINE) = Sap

ou Syp, est la surface associée a la sous-bandé(x) est la fonction de Heaviside &, est I'énergie
du bas de la sous-bandeDans ces conditions on limite les valeursflgaux seuls ca¥, = E,,
pourq € [0; gmay -

Afin de garantir la conservation de la densité d’états 3bnéde par I'expression (4.2), on limite
I'extension de la grille dans la direction transvets& une profondeuf., finie. Dans cette direction
les énergies sont alors quantifiees et I'eénergie de ahaqus-bande est égale a :

n’r® ¢
a7 2m; L2

+ EBpc - (4.5)

Le volumeV;, de la grille étant constant dans cette transformation, alo@ S, = Vsp /L., et la
densité d’états effective de la grillég] , est donnée par la somme des densités d’états 2D ass@cié
chaque sous-banddéquation (4.4)] :

p3D Te 7—[ E—E,) (4.6)

Finalement, la densité d’états 3D réelle est retrodoéesgue la profondeut.. de la grille tend
vers l'infini :
pan(E) = lim p)(E). (4.7)
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1t L.= 1.6 nm (5 sous-bandes) / : 1t L.= 4.3 nm (15 sous-bandes) f 1
0.8 0.8 ] ]
3 06 3 06 ﬂ
@ @ A
<04t Fo04
/
02f / 0.2} 44
/ ‘4
O ‘ L L L L O ‘1 L L L
0 1 2 3 4 5 0 1 2 3 4 5
E [eV] E[eV]

FIGURE 4.1 —Comparaison entre la dengit’états 3D Eellepsp(E) (en rouge) et la dengtd’états approche
par une succession de sous-bandes 2D (en bleu). Chaque enfdeaie repesente la contributio la densié
d’états d’'une sous-bande individuelle. Deux cas sols@nés pour diferentes valeurs de la profondeur
arbitraire L, du réservoir.

comme l'illustre la figure 4.1, opsp (F) etp%(E) sont tracées respectivement en rouge et bleu, pour
des valeurs dé., donnant 5 ou 15 sous-bandes dans la plage d’intérétsepiéEe.

Les électrons appartenant a des sous-bandes 2D, |erteaitele la grille dans le reste du modele
est effectué comme pour le canal. Les coefficients tunnal donc donnés par I'équation (2.19),
en remplacant I'indice des sous-bandes du canigar celui de la grille . De méme, les taux de
transition tunnel associés a la grille sont donnés paétpiations (2.22b) et (2.23), en remplacant
egalemenpl par ¥ [equation (4.4)].

Limitation du nombre de sous-bandes

Lorsque la grille du systeme est métallique, les portgarsnt le potentiel de confinement de droite
sur la figure 4.2a. Les sous-bandes 2D introduites arkgtreent se situent dans l'intervalle d’énergie
[Egpc; Env], 0U Eyy estle niveau du vide (la référence d’énergie ici, soiV. ®ans cet intervalle
d’énergie, un nombre suffisamment grand de sous-bande¥ 2est choisi pour retrouver la densité
d’états 3D (V,, = 250 sur la figure 4.2a).

Les transferts de charge mettant en ceuvre le nanocristéifardans la zone d’énergie proche
des niveaux discrets de ce dernier. Par conséquent, undegpartie des niveaux calculés dans la
grille n'ont pas d’impact dans le traitement, en partiaulés énergies inférieures au bas de bande de
conduction du nanocristal par exemple. Il est alors possiblréduire le nombre total de sous-bandes
a calculer, tout en ayant un bon accord avec la densitatd’8D. Sur la figure 4.2b, la réduction du
nombre de sous-bandes décrite ci-dessous est applifsaéit de 43 niveaux pour avoir la méme
densité de niveaux dans la zone d’intérét.

Nous voulons optimiser I'intervalle d’énergie utile a umervalle délimité pafEnyin; Emay, avec
Eppc < Emin < Fmax < Env. Il faut pour cela déterminer les indicgsi, €t gmax 2SSOCI€S aux sous-
bandes les plus proches dgi, et Emax respectivement. Le nombre de sous-bandes attendues étant
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Band diagram @ Vg =0V Band diagram @ Vg =0V
ob Evve o ______ O,EEV,,,,,,,,,‘, ,,,,, ]

N ) % |
_ -4 - . -4 - 1
> . . > . R (NP
9, 2,
w -6y w -6

_8 L _8,

-10t - 1 -10t —
p-Si Si0y  Si SiOq Au p-Si SiO4 Si Si0o Au
-5 0 5 10 15 20 -5 0 5 10 15 20

(a) z [nm] (x1/50 for z<0) (b) z [nm] (x1/50 for z<0)

FIGURE 4.2 —Diagramme de bande le long de I'axe de §yrie du disposititiV, = 0 V. Les niveaux &nergie
assocks aux sous-bandes du canal et de la grille sont&spnés respectivement en vert et bleu, les niveaux
discret du nanocristal en rouge. (a) 250 sous-bandes sonsiderées dans l'intervalle complet &hergie
assoct a la grille. (b) Reduction des sous-bandésla zone active de la grille, seules 43 sous-bandes sont
isolées. Le dengitde sous-bandes est l&me dans les deux cas.

connu, on avVy, = gmax— gmin- EN €xprimant la largeur de l'intervall& £/, a I'aide de I'équation (4.5),

on obtient :

T2 h? T2 h?
AFE = Emax — Emin = Wzlzg(é]max2 - Qmin2) = mNsb(Nsb + 2(]min) (48)

En divisant I'équation (4.8) patin — Egpc On arrive a I'équation déterminaat;, :

AFE

— > — 2Ny qmin— N2 =0 4.9
Emin - EBBC amin b {fmin b ( )

S

dont les solutions sont données par :

Ng £ Ng/1+ AE/(Emin — Egpc)

= 4.10
e AE/(Emin — Enpc) (4.10)

avecq; < ¢». Comme la solution associée a l'indigg, doit &tre positive, nous retenons :

- o NSb+Nsb\/1+AE/(Emin_EBBC)
gmin = [¢2] = |]: AE/(Emn — Enpo) u , (4.11)

ou [z] est 'opérateur donnant la valeur entiérezde

Connaissant les valeurs dgi, et Ny, I'épaisseur équivalente de la grillé,, est finalement
calculée a partir de I'équation (4.8) :

7T2h2 (ZVSb2 + QQminNsb)
L,= . 412
- \/ 2miAE ( )
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4.1. Modélisation de I'électrode de grille

Maintenant que., est connue, les valeurs des sous-bargetans I'intervalle d’énergie d'intérét
peuvent étre calculées par I'equation (4.5), dans IB&yec [gmin; gmin + Nb)-

En pratique, selon la tension de grillg appliquée, les valeurs dBy, et Enax sont adaptées
de maniere a ce qu'il y ait toujours des niveaux de la geleregard des niveaux du canal ou du
nanocristal. Par conséquent, contrairement a ce quugber le canal en régime d’inversion, nous
ne suivons pas toujours les mémes sous-bandes au couradds.c

Application au canal en regime d’accumulation

La modélisation décrite ci-dessus peut égalementéiiisée dans le cas d’'un canal semiconducteur
en régime d’accumulation. Dans le cas d’'un canal dgp#la correspond a des tensions appliquées
négatives, comme on peut le voir sur le figure 4.3. Dans cadittons le traitement est identique
au cas d’un canal en régime d’inversion, la differen@m&simplement que les sous-bandes sont ici
introduites arbitrairement. Cette modification permetteiidre le domaine de validité du modeéle de
nanocristal unique isolé aux tensions négatives.

Band diagram @ Vg <0

_~
-2t o
==
==
_8t —
» / FIGURE 4.3 —Diagramme de bande du dispositif le
-10f pSi S0, si Si0, Auw ] long de l'axe de systrie du dispositif quand un
10 -5 0 5 10 15 20 botentielV, < 0 est appliqé sur la grille. Le canal
z [nm] (x1/50 for z<0) semiconducteur est dep.

4.1.2 Implementation dans le moéle existant

Lafigure 4.4 présente, en rouge, les principaux scriptatbeicmodifiés afin de prendre en compte la
nouvelle modélisation de la grille. La majorité des mauifions sont reliées au scripbnput e4m
puisque c’est celui qui calcule les differents coefficétininnel de la structure.

Bien évidemment, les procédures de calcul des fonctitrede de la grille et du canal sont les
plus touchées. Le scrippnput eWF_GT est essentiellement modifié en ajoutant une partie cadtula
les énergies des sous-bandes arbitraires. La partiel@aldas fonctions d’onde n’est pas modifiee
puisque I'on spécifiait déja une liste de valeurs propesr résoudre I'équation (2.14) grace a une
éguation stationnaire (voir section 3.2.4).

Le scriptconput eWF_CNL quant a lui est modifié en ajoutant un traitement, iderigLcelui
effectué pour la grille, dans les cas ou la tension appkqga la grille entraine I'apparition d’'un
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Chapitre 4. Amélioration du modele

( computed4m )

g,xfem4,Vg,m

Y

computeNC_1lvl shift

gl,xfem4,Vg,m
Y

computeWF_NC

WF_NC

g2,xfem4,Vg,m
Y

computeWF_CNL

WF_CNL

g3,xfem4,Vg,m

Y

computeWF_GT

WF_GT

g4 ,xfemd

Y

Calcule toutes les
combinaisons
de coefficients

tunnel

A A ‘t |

FIGURE 4.4 —Algorithmogramme simpl&idu scriptconput e4m

g5, xfemd principalement concegpar les modifications du mekk asso@ a

la grille (et au canal). Les modules moé@#isont indigés en rouge
sur le sclema.

Y

Fin

régime d’accumulation dans le canal. Finalement, le ¢ales taux tunnel dansonput e4mest
effectué conformément aux modifications expliciteesiaut.

En dehors des scripts cités ci-dessus, le script de paigtrtrentconput e_crt est également
modifié afin d'implémenter correctement les nouvellesegpion des taux tunnel de la structure.

4.1.3 Implications sur le mocle du nanocristal unigue isoé
Impact des sous-bandes 2D arbitraires de la grille

Pour mieux comprendre I'influence des sous-bandes de la gt les caractéristiques électriques de
la mémoire, nous tragons sur la figure 4.5 le temps de dgeldetravers la jonction nanocristal / grille
et le diagramme de bandes d’énergie pour un nanocristaydmr, = 2 nm, situé a une distance
hi1 = 2 nm du canal et a une distankge = 8 nm de la grille métallique.

Sur la figure 4.5a, la contribution de chaque sous-bande gelle au temps de décharge d’un
électron depuis I'etat fondamental du nanocristal esté&e pour les 10 premieres sous-bandes de la
grille. La forme de la courbe du temps de décharge globalliesttement déduite de la forme des
courbes individuelles associées a chaque sous-bande ghdlé. Les discontinuités se produisent
a des tensions de grille pour lesquelles le bas d’'une nleugeus-bande de la grille passe en-
dessous de I'état fondamental du nanocristal, permediast a I'electron de s’&chapper vers cette
nouvelle sous-bande. Dans le cas présenté, seules kes damieres sous-bandes tracées contribuent
significativement au temps de décharge global.
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4.1. Modélisation de I'électrode de grille

Band diagram @3.074 V

o=1

= [
o o
> 8
//
‘ ‘
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3 3,
- 1020 "
45
10" i -5t
55 F
10 g=10 \
10 4 6t l l . ‘ ‘ ‘
o ; 5 s ; : 2 4 6 8 10 12 14 16 18
(a) VoM 2 [nm] (x1/50 for z<0)

FIGURE 4.5 —(a) Temps de&chargea partir de I'état fondamental du nanocristal vers les sous-bandes de la
grille en fonction du potentiel appligul/;. Les courbes bleues donnent la contribution individueisogee a
chaque sous-bande de la grille. La courbe rouge correspantemps de @&charge global. (b) Diagramme de
bande dénergie du dispositif selon la directianpour le potentiel appligaV, = 3.07 V sur la grille. Les sous-
bandes de la grille rersenkes par des lignes bleues sont prises seulement dans la ‘Zmergle pertinente
pour le calcul des transferts tunnel.

Pour souligner ce point, le diagramme de band§ & 3.07 V est tracé sur la figure 4.5b. On
peut noter que les six premieres sous-bandes de la grillarotemps de décharge long et elles ne
contribuent donc pas au temps de décharge global depuisteeristal.

Impact des sous-bandes 2D arbitraires dans le canal

Pour montrer l'influence des sous-bandes du canal intresludrbitrairement en régime
d’accumulation, nous avons repris I'exemple précédemndnt I'influence des sous-bandes de la
grille. Pour cet exemple, une série de tensions négatiseappliquée sur la grille. Dans ce cas, a la
fois le canal et la grille sont caractérisés par des samshbs 2D introduites arbitrairement.

Sur la figure 4.6a, la contribution de chaque sous-bande dal e temps de décharge d'un
électron dans I'état fondamental du nanocristal eséFgour 15 sous-bandes dans le canal. La forme
de la courbe du temps de décharge global est directemeuiteée la forme des courbes individuelles
associées a chaque sous-bande du canal. Les discordiseitproduisent a des tensions de grille
pour lesquelles le bas d’'une nouvelle sous-bande du cass¢ gegn-dessous de I'état fondamental du
nanocristal, permettant ainsi a I'électron de s’écleapers cette nouvelle sous-bande. Pour souligner
ce point, le diagramme de band&a= 1.26 V est tracé sur la figure 4.6b. On peut noter que les trois
premieres sous-bandes du canal ont un temps de déchasgerng et qu’elles ne contribuent donc
pas au déechargement d’électrons depuis le nanocristéd. €3t di a la courbure de bande du canal
qui repousse les électrons de faible énergie.

Le nombre de sous-bandes étant arbitraire, nous avoréssuada figure 4.7 I'effet du nombre de
sous-bandes 2D sur I'estimation a la fois du temps de claditgeélectron vers le nanocristal et du
temps de décharge d’'un électron depuis le nanocristal, ypo canal en régime d’accumulation (soit
V, < 0V). Les courbes de charge et de décharge d’'un nanocristatrsgées pour differents calculs
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Chapitre 4. Amélioration du modele

Band diagram @ V =-1.26 V
10%° gram @ V,
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FIGURE 4.6 — (a) Temps de &harge d'unélectron depuis Btat fondamental du nanocristal vers N sous-
bandes du canal, en fonction de la tension apiiei la grille V,. Les courbes vertes donnent la contribution
individuelle asso@&@ea chaque sous-bande du canal. La courbe rouge corresponenaps de @écharge global
vers I'etat fondamental du nanocristal. (b) Diagramme de bandeidpagitif selon la directior, pour une
tension de grilleV, = —1.26 V. Les sous-bandes du canal sont ig®nées par les lignes vertes et les niveaux
discrets du nanocristal ass@&s aux nombres quantiques = [0, 1] par des lignes rouges.

mettant en ceuvre 15, 30 ou 45 sous-bandes du canal.

Si le nombre de sous-bandes est trop faible, le temps deeldégharge) peut étre surestime,
méme si la pente globale de chaque courbe est correcteapeatuite. Néanmoins, independamment
d’'une estimation correcte ou non des temps de charge (dfhi&e nombre de sous-bandes doit étre
suffisamment important. En effet, comme on peut le voir sdiglare 4.7 pour 15 sous-bandes dans
le canal, seul un tiers de ces dernieres contribue réelieml’'estimation des temps caractéristiques
sur une plage de tension de 5V (5 paliers visibles). Ce raticanstant si I'on augmente le nombre
de sous-bandes, mais change selon la plage de tension@@esi@omme nous le soulignions plus
haut, il est donc nécessaire d’optimiser la plage d’'@eeatgns laquelle considérer des sous-bandes.

10%
1 Channel - NC
107 1 1

10%° | RN 1
1036
1033 [ \ ]
1030 L ]

1027 \r

15 sub-bands —

I 30 sub-bands — \;
10%* | 45 sub-bands —

1072 = E@

3 Frt EDM FIGURE4.7 — Temps de charge (en haut) et de
10 \;jt” décharge (en bas) en fonction de la tension de grille
10 L NC — Channel V,. L'estimation du temps de charge (ou deetarge)

5.0 -4.5 -4.0 -35 -3.0 -2.5 -2.0 -1.5 -1.0 -05 0.0  esteffectde pour 15, 30, ou 45 sous-bandes (courbes
Vg [V] respectivement bleues, vertes, et rouges).
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4.2. Calcul du courant canal / grille

4.2 Calcul du courant canal / grille

4.2.1 Formulation théorique
Problématique

Dans I'espace compris entre les nanocristaux d’'une cowtd®eiransitions tunnel depuis le canal
directement vers la grille sont possibles. En fonction déelasité de nanocristaux dans la couche, la
surface totale inter-nanocristaux peut devenir impoet&btie courant canal / grille pourraitpriori
influencer les caractéristiques de la mémoire. Dans leateattuel, le calcul du courant canal / grille
peut étre introduit de la méme maniere que les calcuisésipour les jonctions canal / nanocristal et
nanocristal / grille, raison pour laquelle nous avons dha@svérifier I'influence de ce courant.

Fonctions d’onde

Avec les modifications de la section précédente, les fonstd’onde associées a une sous-bandie
canal ( = p) ou une sous-bandgede la grille { = ¢) sont données par I'expression (2.16) :

—

L ik -7
—F€ .
VA
avecr le vecteur de position radiale, ef(z) la solution 1D de la fonction d’onde selon la direction
z, associée a la sous-bande d’éneugielci, ces fonctions d’onde sont calculées en résolvai(2

U (r,0,2) = i(2) (4.13)

avec un potentiel de confinemdrﬂf}nf pris loin de la zone d'influence du nanocristal.

Les particules dans le canal et la grille sont confinee®seeit selon la direction alors que dans
le plan transverser(0) elle sont supposées libres. Les vecteurs d’dﬁtﬂbe {p; q}) sont caractérisés
dans le plani«(, 0) par le modulé; et I'angled, suivant la relation :

—

k-7 =k r cos(6 — 0,) (4.14)

ouk; = /2m:(F — E;)/h est 'amplitude du vecteur d’'onde paralléle au plan trense ¢, 0).

Couplages tunnel

L'elément de matrice tunnel pour une particule d’une soarisdep du canal vers une sous-bangée
la grille est calculé en injectant (4.13) dans la formul®)2Si I'on tient compte du fait que la partie
longitudinale de la fonction d’ondey(z), est indépendante deet, dans ce cas on peut écrire :

} //ei (EP_E‘]) 'F'r’dﬁdr
Zs S

(4.15)

L Mg(2)| (. \On(2)
2m} V ApAq [wp(ZS) 0z s B wq(z ) 0z

ou la surfaceS est un plan#, ) positionné erx, entre le canal et la grille.

Tq,p(kpv kq) =
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Chapitre 4. Amélioration du modele

Pendant le transfert tunnel, le vecteur d’'onde de la pdetine change pas de direction, donc
¢, = 0, = 6. Néeanmoins son intensité peut varier comme cela a etégrexpérimentalement dans
les structures MOSFET [59]. Par conséquent, en injectab] dans l'intégrale de (4.15), on obtient
pour cette intégrale :

—» —

/ / rot by = ko)1 cos(0 = 0h) g g, (4.16b)

:/ 'r’d’r’/ o WK cos(0 = Or) 4 (4.16¢)
0 0

ou nous avons poseé la notatibhn= k, — k.

Dans lintegrale suf de I'équation (4.16c), nous reconnaissons la formulaitw@grale de la
fonction de Bessel de premiere espdg¢s6], ce qui nous donne :

- - R 9

// i(ky = kq) " df dr = 27T/0 rJo(K'r)dr = k—g uJO(u) du (4.17a)
27

- ﬁkRJ (K R) = 23 R(K R) (4.17b)

En réinjectant (4.17b) dans (4.15) et en posant que I'air8 dautSy, = A,*> = A,> = 7R?, oU
R est le rayon de la surface, on obtient :

o 1 ((k:p — kg)R)

Typ(kp, kg) = qp (k) — k)R (4.18)
ou l'on aposé:
h? o, — D
Tt?,p W |:wp<zs> %Z(z) ) — wq(23>%<z> B :| (419)

Dans la relation (4.18), le terni€) | dépend uniquement des fonctions d’onde du canal et de la
grille associées a leurs sous-bandes respectives (etd#dr, et £,), alors que la fonction Bessé]
dépend de I'énergie totale de la particildvia k, etk,).

Taux de transition tunnel

Connaissant les coefficients tunnel, les taux de tranditionel associés sont calculés en utilisant la
regle d’or de Fermi [52]. Dans le cas du couplage entre la4@nde du canal et une sous-bangle
de la grille, ce taux de transition tunnel est donné par :

Ty ((ky — k) R) ]
(kp - kq)R

/| ( ) frp(E )(1 _fFD(E_qu)) dE (4.20)
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4.2. Calcul du courant canal / grille

dans le cas d’'un mouvement de charge du canal vers la gtifpaye

Jl((kp — kq)R)
(kp - kq)R

Wy = [ 1S LAAEIEN L = Fro(B)) fr(E ~ V) dE  (4.21)

dans le cas inverse. Dans les expressions (4.20) et (49@19& pggl sont les densités d'états 2D
du canal et de la grille [respectivement les équations4j2e2 (4.4)], frp est la distribution de
Fermi-Dirac, etV est la tension appliquée a la grille. L'intégrale swnkrgie provient du fait que,
contrairement aux cas traités dans le chapitre 2, tousesrlergies d’'une sous-bande du canal ou de
la grille peuvent participer a un transfert de charge.

Etant donné quéf(gp ne dépend pas de I'énergie totale des charges [voir iequdtl19],
les expressions (4.20) et (4.21) peuvent étre réécritede taux de transition tunnel net,

Wop =W, —W_ , estégala:
2
2 0 2 0 o [ Ji((k, — k¢)R)
Wap = — Tl r5'g (frp(E) = frp(E —qVy)) — dE  (4.22)

ou l'intégrale sur I'énergie peut étre effectuée ruigiiement en post-traitement.
Finalement, le taux de transition tunnel global des chadgesanal vers la grille est défini par :

Werrg=> Wiy (4.23)
p,q

Courant canal / grille
La densité de courant a travers I'épaisseur totale dlexgst donnée par I'expression :

4

S Wessg (4.24)

Jc—)g =

ou S, est l'aire de la surfacé servant a calculer les coefficients tunnel (4.15).

4.2.2 Implementation dans le moéle existant

Ici encore, les modifications touchent les mémes scripgoguir la modification précédente. La figure
4.8 indique les modules impactés par I'évolution du medgii vient d’étre décrite.

Dans le scriptonput eWF_CNL, une modification mineure permet de choisir le potentiel de
confinement adapté soit au calcul de fonctions d’onde pesircbefficients tunnel des jonctions
canal / nanocristal ou nanocristal / grille, soit au calces donctions d’onde pour les coefficients
tunnel canal / grille. Le méme traitement est effectuésdarscriptconmput eWF_GT.

Le script conput e4m est modifié afin d’inclure un traitement spécifique a latigesdes
nouvelles solutions obtenues pour les coefficients tunaghic/ grille. Le calcul défgp y est
eégalement ajouté [équation (4.19)].
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FIGURE4.8 — Algorithmogramme simpl& du script

conput edm principalement conce#n par l'introduction

g5, xfemd du courant canal / grille dans le méte. Les modules
modifiés et flux de dorres sup@mentaires sont indidas

en rouge sur le s@ma.

Y
Fin

Comme indiqué plus haut, I'intégrale sur I'énergie déeqgliation (4.22) est essentiellement
effectuée en post-traitement. C’est donc le sariphput e_crt qui s’en charge et d'importantes
modifications y ont &té apportées afin d’accomplir céitthé. Avec I'ajout de nouvelles grandeurs
dans la structurg, le scriptr esanpl i ng a également été modifié.

4.2.3 Implications sur le mocle du nanocristal unigue isoé

Nous commencons par montrer dans la figure 4.9 l'influencia densité de courant canal / grille
a travers differentes épaisseurs totales d’'oxifdéComme on pouvait s’y attendre, cette densité de
courant diminue lorsque I'épaisseur totale d’oxydl@ugmente.

[Alem?]

= 10

J

FIGURE 4.9 —Densie de courant canal / grille
a travers diferentesépaisseurs totales d'oxyde
H en fonction du potentiel appli/,.
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4.2. Calcul du courant canal / grille

Influence des transitions directes sur les caraéristiques de la memoire

Avec I'implémentation du courant canal / grille, dans uspdisitif on peut maintenant définir deux
types de transitions : les transitiovia le nanocristal (canal / nanocristal et nanocristal / gritteles
transitions directes (canal / grille). Pour évaluer lirgfhce de ces dernieres sur les caractéristiques de
la mémoire (temps de charge / décharge), nous avons cérgsatlensités du courant pour ces deux
types de transition.

Nous avons considéré un dispositif d'épaisseur tatate 9.5 nm, avec une épaisseur tunhel=
1.5 nm. L'épaisseur d’'oxyde de grille, ainsi que le rayon du nanocristal peuvent varier. Dans la
figure 4.10, nous avons tracé la densité de cowiarie nanocristal,/),,. = Je—,nc = Jne—sg, POUr trois
rayons differents du nanocristal et differentes emaissd’oxyde de controle, (ho = H — hy — 2 rg).

La densité de courant canal /grillé, ,,, est aussi représentée, mais avec un facteur d’éctiélle
parce qu’elle est tres faible pour I'épaisseur totdlehoisie.

Quand I'épaisseur tunnél appartient a l'intervalléh, /2; h], la signature des niveaux d’énergie
du nanocristal est visible dans le courant passerie nanocristal : cela correspond a la courbe pour
ro = 3 mm. Le cas limiteh; = hy/2 correspond a la courbe pous = 2.5 nm ou la signature
des niveaux d’énergie du nanocristal est visible seul¢metlessus d&;, = 4.5 V; en-dessous de
V, < 4.5V, c’est la signature des sous-bandes de la grille qui estifiden Pourr, = 2 nm, la
signature des niveaux d’énergie du nanocristal n’est [sisle et seule la signature des sous-bandes
de la grille est identifiée. La densité de courant diretttres faible et aucune signature des sous-
bandes n’est visible.

Nous pouvons écrire une formule pour la densité de couaate dans dispositif (courant
canal / grille et courantia le nanocristal) :

Shne Semg

Jtot = —Jnc +

—=J. 4.25
S total S total Y ( )

ou S, est la surface projetée du nanocristal, , est la surface entourant le nanocristal en soustrayant
Snes €1Stotal = Sne + Sc—sq €St la surface provenant de la densité des nanocristas{'dayde (,,.)

b

B
o o
(o2} w
S

Lol ool vl il il ol

=
o
=
N

L i M M e

J [Alem?]
=
o
5

LA R R e R B\ M
Lol ool oyl vyl vodod ol

10-24
10?7 Jpc forrg=3 nm —
10730 Jpe for rg=2.5 nm ]
108 : Jne for6r0:2 nm 3 FIGURE4.10 — Densies du courant
1036 E ‘ ‘ ‘ ‘ L 10X e g canal / grille et du couranvia le nanocris-
10 15 20 25 30 35 40 45 50 tal, pour diferents rayons du nanocristal,
VoV en fonction du potentiel applié/.
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J [Alem?]

FIGURE 4.11 —Densie de courant totale
Jiot €n fonction du potentiel appliguV,
pour differentes dengis de nanocristaux
VgV dans I'oxyde.

qui est notée :
Stotal - 1/O-nc (426)

La figure 4.11 montre I'influence de la densité de nanoarnsta,., sur la densité totale du courant
pour differentes tensionk, appliquées a la grille. Nous avons pris un raygn= 2 nm pour le
nanocristal, cas le plus favorable pour observer I'effetcdurant canal / grille (voir figure 4.10).
Dans ce cas, en diminuant la densité des nanocristaux @ewysée, o,,., la surface utilisée dans le
calcul du courant canal / grill&,._.; = Siotar — Sne, @UgMeENte.

Comme prévu par I'equation (4.25), lorsqug. diminue de10'? cm=2 a 10! cm2, la densité
de courant totale diminue sans modification de structureletesité de courant direct n’a pas d’effet,
elle est trop faible. Elle devient plus visible au-dessug.d&/ pour une densité de nanocristaux trop
faible pour étre réalister(, = 10° cm™2).

Nous avons vu que la densité de courant canal / grille resipurs inféerieure a celleia
le nanocristal et n’a pas d'effet sur le courant total adravie dispositif pour des densités de
nanocristaux réalistes. Parce que le temps de chargehadfr dépend seulement des taux de
transition a travers la premiere jonction canal / narstatj le transfert direct n’a pas d’effet. Donc on
peut dire que le transfert direct canal / grille n’a pas dliafice sur les caractéristiques €lectriques de
la mémoire (courant total, temps de charge / décharge Qeesquls les transferntga le nanocristal
sont ceux qui imposent le comportement de la mémoire.
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4.3 Bilan

Dans ce chapitre nous avons montré les résultats du maeaétliore. Dans le regime d’inversion
(V, > 0), la nouvelle modélisation de la grille nous permet d’'opsier la procédure de calcul
introduisant des sous-bandes 2D arbitraires dans la grétallique, dans l'intervalle pertinent pour
le calcul des transferts tunnel nanocristal / grille et tdrgrille. Dans le régime d’accumulation
(Vy < 0), le canal et la grille sont modélisés de la méme fac@tales sous-bandes 2D introduites
arbitrairement.

Le courant direct canal / grille n’a finalement pas d’effatleicourant total a travers le dispositif,
ni sur les temps de charge / décharge de la mémoire, on peagtdire qu’il n'influence pas les
caractéristiques de la mémaoire.
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Chapitre 5
Etude du voisinage d’un nanocristal

Les chapitres précédents concernaient un modéle densiab unique isolé. Afin d’introduire dans
ce modele existant un couplage électrostatique avecat@scristaux voisins, il nous faut étudier le
voisinage d’'un nanocristal donné lorsque I'hypothéseaaeocristal isolé n’est plus valide, c’est a
dire lorsque les nanocristaux se rapprochent.

Ce chapitre s’appligue a caractériser le voisinage damogaristal particulier au sein d’une couche
soumise aux fluctuations géomeétriques issues des mEeckelaboration discutés plus haut.

5.1 Geénéralités

Dans I'étude préliminaire au développement du modélenanocristal unique isolé, A.-S. Cordan
et al. [45] ont établi que le couplage €électrostatique entreonastaux voisins pouvait étre négligé
pour des couches de faible densité. Avec le seuil de séitssibtilisé alors, cela correspondait a
des distances entre nanocristaux voisins supérieur@nal(distances bord a bord), ou encore des
densités inférieures #)'? particules par crh

Comme cela a été signalé dans le chapitre 2, une couchargemstaux constituant une grille
flottante de mémoire présente un désordre géomeétiigjuerent aux procédés d’élaboration de
ces couches. Par conséquent, méme pour de faibles efedsithanocristaux dans la couche, des
nanocristaux peuvent étre suffisamment proches les unaudess pour s’influencer mutuellement
(sur le plan électrostatique en tout cas). Pour des densitpérieures, la proportion de nanocristaux
ayant un couplage électrostatique augmente bien éviggrnm

Pour introduire ce couplage €électrostatique dans le hea@éstant, il est nécessaire de connaitre
la maniere dont évolue le voisinage d’un nanocristal @xmnsein d’une couche particuliere (nombre
de voisins, ...). Independamment de la densité de nataux d'une telle couche, le désordre est
caractérisé par la distribution des parametres gémuoes définissant la couche. Généralement, ces
distributions sont des gaussiennés; /..., 0,.) de moyenne, et d’écart typer, autour de la moyenne
d’'un parameétre géométrique(voir figure 5.1) :

: Oy) = 1 ex —7@_’%)2
9(; ey x)—o_x\/% p{ ] (5.1)
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Chapitre 5. Etude du voisinage d’un nanocristal

| FIGURE5.1 — Relation existant entre la
: distribution gaussienngy assocke a un
‘ X parandtre geonetriquex [équation(5.1)]
Hx et les paramtres (i, o,.) la définissant.

Pour les couches qui nous intéressent, nous pouvons tantaadistribution des rayons des
nanocristaux, celle des distanéemntre nanocristaux (distances bord a bord), ainsi questalalition
des distances au carfg|.

5.2 Génération du voisinage d’'un nanocristal

Le modele établi dans les chapitres précédents n’'estrpasposable simplement a une couche de
nanocristaux. La complexité du modele ainsi que les 1888 nécessaires seraient trop importantes.
Néanmoins, la génération numérique d’une couche dearetaux réaliste n’est pas impossible. La
premiere partie de cette section présente la méthotiséetipour établir les premiers voisins d’'un
nanocristal. La seconde partie étend quant a elle cedtbodé a la création d’'une zone plus vaste de
la couche.

5.2.1 Ceénération d’'une configuration de premiers voisins

Les premiers voisins d’'un nanocristal donné sont orgesésitour de ce nanocristal comme l'illustre
la figure 5.2. Comme ils appartiennent a la méme couchepilé tous caractérisés par les mémes
distributions donnant le rayon, les distances bord a bofd ou bien la distance au canaj. Le
nanocristal central se voit attribuer I'indice 0, et lessi$ des indices croissants allant desl e
nombre de voising varie d’'une configuration a I'autre et il n’eatpriori pas connu.

Les distances bord a bord sont généralement obtenuesalyse d'images de couches en vue de
dessus. Les distancket h; ne sont donc par corrélées, et la génération des prevogsins s’établit
sur la base de raisonnements géométriques 2D.

Lors de la génération d’une configuration de premiersinsjde premier nanocristal voisin est
positionné arbitrairement sur I'axe des les autres sont classés par ordre croissant dans le sens
trigonométrique (cf. figure 5.2). La création d’'une coofigtion est réalisee comme suit :

e On place le nanocristal central au centre du repere [auxdoooées (0,0)]. On tire alors
son rayonr, dans la distributiory(r; -, 0,.) et sa position au canal, dans la distribution

g(hl;ﬂhuahl)'

e On place le premier nanocristal voisin a une distance bdydrdb,; du nanocristal central, sur
I'axe desz, la distance); appartenant a la distributiag(b; 1, 05). On lui associe un rayory
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5.2. Génération du voisinage d’'un nanocristal

FIGURE 5.2 —Organisation des premiers voisins
autour du nanocristal central. Les difients pa-
rametres caracdtrisant la configuration de voisins
sont indiques.

issu de la distributiog(r; ., o,.), une distancé, ; issue de la distribution(h1; in,, on, ), €L UN
anglefd, = 0.

e Pour placer le deuxieme nanocristal voisin, on tire danési@ibution des distances bord a bord
deux distancest, séparant le nanocristal du nanocristal central; gtséparant le nanocristal
du premier nanocristal voisin. La encore on lui associe ayomr, issu de la distribution
g(r; -, 0,) €t une distancé, issue de la distributiog(hy; un,, o, ). Connaissant les deux
premiers voisins, on peut calculer 'andgleque forment leurs deux centres avec le nanocristal
central.

e Pour placer les-ieme nanocristal voisin, on tire dans la distribution detances bord a bord
les distances, séparant le nanocristaldu nanocristal central, ét_, , séparant le nanocristal
v du nanocristal voisiv — 1. On lui associe un rayon, issu de la distributio(r; p.., 0,.) et
une distancé,, issue de la distribution(hy; un, , on, ). Connaissant les voisins— 1 etv, on
peut calculer 'angle que forment leurs deux centres aveat®cristal central et calculéy.

Les grandeurs définies ci-dessus sont précisées paudplalarté sur la figure 5.2.

Le remplissage de la configuration s’arréte lorsqu’il b'@dus possible de compléter le
secteur angulaire restant avec un nouveau nanocristalenaractéristiques appartiendraient aux
distributions de dimensions déja citées, ou shi@®&me nanocristal voisin est séparé du premier
nanocristal voisin d’'une distands,; compatible avec la distribution(b; 14, 03,), c'est a dire si
bui € [t — 4 0b, o + 4 03).

A la fin de ce protocole, une configuration de nanocristausimsid’un nanocristal central
est réalisée : la configuration est constituée des rayep$,c.,. des distances bord a bord
{01, b0, by—1,0, bp1 Fuepain), €L des distances au cadaél, },co.,. Des exemples de configurations ainsi
obtenues sont regroupés sur la figure 5.3, pour diffésetaidles de nanocristal central. On peut y
constater la grande variété de voisinages possibles.
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FIGURE 5.3 —Exemple de configurations de nanocristaux premiers vogimsnanocristal central. Les rayons
du nanocristal central sont identiques pour chaque ligneagient d’'une lignea l'autre.

5.2.2 (eneration d’'une couche de nanocristaux

La génération d’'une couche de nanocristaux est baséde swme principe que la génération d’'une
configuration de nanocristaux voisins de premier ordre.

Une fois la configuration de voisins de premier ordre géegichaque voisin nouvellement
créé (les nanocristaux lrasur la figure 5.2) va étre considéré comme le centre d’'unevelle
configuration. Leurs voisins déja existants sont ideégiit ordonnés selon les mémes regles que le
cas précédent, et de nouveaux nanocristaux sont geuirns I'espace restant libre selon le méme
protocole que celui décrit ci-dessus.

Le processus peut étre répété avec les nouveaux naraprijusqu’a ce que la couche ait atteint
la taille souhaitée. Sur la figure 5.4 nous montrons un exemipne couche de 100 nanocristaux
générés aléatoirement autour d’un nanocristal cesittgg aux coordonnées (0,0).

5.3 Analyse du voisinage d’un nanocristal

Pour générer des configurations de nanocristaux premiésss, nous avons choisi des rayons de
nanocristaux correspondant a une distribution gaussielenmoyenng:,, = 2 nm et d’écart type
o, = 0.4 nm. Le positionnement des nanocristaux par rapport au candistanceh, est associé a
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FIGURE 5.4 —Exemple d’'une couche de 100 nanocristawragés akatoirement autour d’un nanocristal
central (referé en rouge) sité aux coordonges (0,0).

une moyenne,, = 2.5 nm et a un écart type,, = 0.5 nm.

Pour avoir une influence électrostatique entre les nastactx, les distances bord a bord doivent
étre faibles, inférieures a la distance pour laquelteitgeractions entre les nanocristaux ont été
négligéesi(e.b ~ 10 nm [45]). Par conséquent nous avons choisi une distributgodistances bord a
bord entre les nanocristaux correspondant a une moyensae3.7 nm et a un écart type, = 0.9 nm.

L'ensemble des parametres retenus pour la suite est é&edans la table 5.1

typeso, utilisés dans la suite pour les distributions

définissant les rayons, distances baddbord, et
Iy 2.0 3.7 2.5 distances au canal d’une couche de nanocristaux.

o, | 0.4 0.9 0.5

v | r[nm] | a bordb [nm] | canalh; [nm]

5.3.1 \erification des configurations de premiers voisins

La génération d'une configuration de nanocristaux presmisins se fait en tirant aléatoirement
les parametres, b, et h; a partir des distributions gaussiennes les caractéyisaspectivement
g(r; pry o)y g(b; i, 0p), €t g(hy; un,, on, ). La condition d’arrét utilisée lors de la génération de
la configuration peut éventuellement fausser la statistigpitiale. 1l faut donc vérifier que les
distributions initiales (Enumérées ci-dessus) ne pasttrop modifiées.

Afin d'effectuer cette vérification, nous générons umgraombre de configurations(® dans le
cas présent) et établissons la statistique d’apparitemvaleurs de rayons, distances bord a bord, et
distances au canal pour les comparer aux statistiquesdbés. Les figures 5.5 a 5.6 résument ces
données.

La figure 5.5 montre les histogrammes donnant les freqeed@pparition des valeurs des
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FIGURE 5.5 —Comparaison des &guences d'apparition effectives (barres bleues)adences d'apparition
théoriques attendues (courbes rouge), pour les valeurs déféradits parardtres caraddrisant 106
configurations de premiers voisins : (a) pour les rayons deagaistauxr, (b) pour les distances au canal
h1, et (c) pour les distances boedbordb.

parametres caractéristiques des configurations géséselon la méthodologie de la section 5.2.1.
Les barres bleues représentent les occurrences effe¢idaeies des tirages), alors que les courbes
rouges indiquent les frequences théoriques attendapsas les distributions initiales. Pour le rayon
r et la distance au canal, I'accord avec la théorie est trés bon (figures 5.5a et)5Bar contre,
comme on s’y attendait, I'accord est moins bon avec lesmist®bord & bord (figure 5.5c), mais
reste néanmoins satisfaisant.

Comme annoncé plus haut, on s’attend a ce que le désapmmrignne de la condition d’arrét
utilisée lors de la génération des configurations. Péuifier ce point, on retire les distancls, de
I'ensemble des distances bord a bord généiiéag§:, b,, b, 1., bn1 }oep2;n)), €L CECI pOUr I'ensemble
des10° configurations. Lhistogramme obtenu dans ces conditiertsaive sur la figure 5.6a, alors
que I'histogramme associé aux seules distarbggsse trouve sur le figure 5.6b. Il est clairement
visible que I'ensemble des distances bord & bord suit iefistributiong (b; 1, 05) et que seub,,
ne s’y plie pas.

Nous estimons que l'erreur introduite par la mauvaise stqtie associée &,; n'est pas
trop grave, et reste dans la limite des erreurs qui peuveatdbtenues lors de la détermination
expérimentale de la distributiogn(b; 11, 03,). Les configurations de nanocristaux premiers voisins
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FIGURE 5.6 —Comparaison des &guences d’apparition effectives (barres bleues)&dences d’apparition
théoriques attendues (courbes rouge), pour les valeurs deardies bordx bord b, (a) lorsque les distances
b,,1 sont reties de I'ensemble des distances b@toord gerérées, (b) lorsque seules les distanbgs sont
consicerées.
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utilisées dans la suite de ce manuscrit sont donc biensshuprotocole décrit a la section 5.2.1.

5.3.2 Nombre de nanocristaux voisins

Comme on a pu le voir sur la figure 5.3, le nombre de voisins dwarstal central fluctue
d’'une configuration a I'autre. Grace auf® configurations générées pour les besoins de la section
précédente, il est possible de déterminer les freqeenkapparition du nombre de voisins La
figure 5.7 présente ces résultats.

On constate sur la figure 5.7 que les configurations majmgasont celles ayant 5, 6 et 7
nanocristaux voisins. Ces configurations représenteliesiseules 98.6 % des cas rencontrés. 59.4 %
des configurations possedent 6 nanocristaux voisinst EBesombre de voisins obtenu pour des
arrangements de spheres homogéenes. On s’éloigne diézdsle par I'existence de fluctuations aussi
bien sur la taille des nanocristaux que sur la distance addrard les séparant. Les configurations a 5
et 7 voisins représentent quant a elles respectiveme@t2®t 17.3 % des cas rencontrés.

Ces résultats correspondent au cas général ou le nstabarentral a un rayon qui suit la
distributiong(r; i, 0.). Néanmoins, la répartition du nombre de voisins dans desigurations est
sensible a la taille du nanocristal central, comme on pewblr sur la figure 5.8 pour laguelle on
a établi les frequences d’apparition du nombre de voisingour differents rayons du nanocristal
centralr.

80
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o8 =, - e el o] FIGURE 5.8 —Fréquences d’apparition du nombre
0= “rl’;r" M “5?*"“ 3 de voisinsn dans les configuration &pérées, en
r, (nm] fonction de la taillery du nanocristal central.
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Chapitre 5. Etude du voisinage d’un nanocristal

Le nombre de voisins majoritaires passe progressivemeénpdar un rayon de nanocristal central
tres faible, a 6 pour la zone ou le rayon central est prdeia moyenng.,. de la distribution de rayons,
pour finalement finir a 7 pour les gros nanocristaux. Géleanent la prise en compte de trois valeurs
distinctes du nombre de voisinssuffit pour représenter plus de 95 % des configurationsgil®ans
les zones ou I'on passe d’'un cas majoritaire a un autretrgwaleurs du nombre de voisins sont
requises (autour de = 1.5 nm etry = 2.6 nm, voir figure 5.8).

Compte tenu de la répartition des rayons dans la distdbytir; 1., 0,.) utilisée (voir figure 5.5a),
et en accord avec les données de la figure 5.7, nous nousrtomét dans les chapitres suivants a des
configurations ayant entre 5 et 7 voisins.

Remarque sur les moeles treoriques existants On peut noter que certains modeles, utilisant
comme géomeétrie un parallélépidede avec des comditaux limites périodiques [25,35-38,51],
considérent implicitement un environnement ordonnéstitwré de quatre voisins. Or I'histogramme
de la figure 5.7 montre qu’un voisinage limité a quatre maistaux n’'est de loin pas le plus
représentatif (moins de% d’occurence).
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Chapitre 6

Couplageélectrostatique avec les
nanocristaux voisins

Jusqu’a présent, le modele considéré ne prend auauplage inter-nanocristaux en compte. Dans
ce chapitre, nous allons introduire l'influence électatigue entre les nanocristaux, et la définir plus
précisément. Les deux chapitres suivants (chapitre8)itegiteront respectivement de I'influence des
nanocristaux voisins vides et chargeés.

6.1 Mise en place du probéme

On cherche un moyen d’introduire dans le modele de nariatrimique isolé le couplage
électrostatique existant entre un nanocristal donngelémanocristal central, et son voisinage direct
(les nanocristaux premiers voisins). Nous ne nous irgerespas ici au modele complet donnant
les differents couplages associés aux jonctions dwesyst Nous nous limitons au seul couplage
électrostatique et a ses effets sur le nanocristal deetralonc sur I'état des porteurs s’y trouvant
(fonctions d’onde et énergies).

Dans ces conditions, le systeme a modéliser pour appdehr les effets du couplage
électrostatique peut etre simplifié par rapport au cagmddele du nanocristal unique isolé. Il sera
donc possible, dans une certaine mesure, de réalisemdekatbns tridimensionnelles correspondant
au cas réeel des voisinages générés au chapitre mnécéet d’essayer d'extraire les informations
requises pour une implémentation des effets électiqetzd dans le modele initial.

6.1.1 Utilisation d’'un canal “métallique”

Dans le modele de nanocristal unique isolé, le canal serdiecteur requiert une proportion
importante des ressources utilisées pour la déterromalii potentiel électrostatique de la structure
(extension géométrique importante, maillage conségumn linéarité de I'équation a résoudre —
voir chapitres 2 et 3). Mais au final, si 'on ne cherche pagtmniner les états des porteurs s’y
trouvant, le canal ne fait qu’absorber une partie de la terappliquée au dispositif : I'isolant voit en
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Chapitre 6. Couplage €lectrostatique avec les nanogristaisins

fait une tension effectivé), — V, (ou V; est la tension a l'interface canal / isolant). Cette prejgrest
couramment utilisée dans la modélisation des transi$@SFET.

Dans notre cas, la présence de nanocristaux semicondsid@us I'isolant modifie le potentiel
a linterface : en toute rigueur il n'est plus constant.aN@&oins, si 'on peut négliger cette
variation, le canal peut étre remplacé par un conductialiporté a un potentiéf,, ce qui réduit
considérablement la complexité du systeme a mod&is&D.

Dans la suiteVeq(r) fera référence au potentiel électrostatique issu dautavec un canal
semiconducteur, éZS(F) a celui associé a un canal considéré comme un condudésal.

Sur la figure 6.1a on a représenté, dans la zone intetr@tlss, un exemple de carte du potentiel
électrostatiqué’.s associé a un nanocristal unique isolé. Le nanocrist&l den de rayon est placé
a2 nm du canal et il est soumis a une tension de gfifje= 5 V : on voit clairement l'influence
du changement de constante diélectrique entre le natadagisl'isolant. La carte du potentiéjlgS
n’est pas représentée car elle differe peu, a prenvigeede celle dés. Neéanmoins, afin de mieux
appréhender ces écarts, on a calculé I'erreur relatitre ées deux approches :

WVes = (‘7;5_ V;as)/ves- (6-1)

Le résultat du calcul est tracé sur la figure 6.1b ou l@rest exprimée en pourcentage. Pour plus de
clarté, la figure 6.2 reprend les variations de cette eteelamg de quatre coupes paralléles au canal,
pourz =0 nm, 2 nm, 4 nm, et 6 nm.

On observe que les modifications apportées par I'utiisatians notre systeme d’un conducteur
idéal a la place d’'un canal semiconducteur sont faiblefrieures a1% de variation pour la
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FIGURE 6.1 —(a) Carte du potentietlectrostatiqué/es, dans la zone inteélectrodes, obtenue avec le nitel

du nanocristal unique isél (b) Erreur relativedVes entre les potentiels obtenus avec un canal semiconducteur
ou consi@ré comme conducteur&dl [équation(6.1)]. Le nanocristal central a un diagtre de4 nm et il est
situé &2 nm du canal. Une tension deV est appligéea la grille.
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configuration particuliere de la figure 6.1. Le méme typecdé&eul a été mené pour differents
parametres du nanocristal central €t h;) : I'erreur relativedVes est généralement inférieure a 3 %,
et la variation est maximale le long de I'interface canablast.

Les calculs discutés ci-dessus ont été effectués paartansion de grille de 5 V, qui est
généralement la tension maximale utilisée dans le meod®@ur des tensions plus faibles, I'ecart
entre les deux approches est bien moindre. Les valeurscades @onnées plus haut correspondent
donc bien aux maxima des variations attendues.

Compte tenu du faible écart entre les deux approches édissuti, on considere que I'on peut
remplacer le canal semiconducteur par un conducteur mi@al etudier I'influence électrostatique
du voisinage d'un nanocristal central. Dans la suite, leondstal étudié ainsi que son voisinage
de nanocristaux (cf. chapitre 5) seront placés dans utmI8D délimité verticalement par des
conducteurs idéaux.

6.1.2 Description du moale tridimensionnel utilise

L'évaluation des effets du couplage électrostatiqueeeld nanocristal central et les nanocristaux
premiers voisins est réalisée grace aux possibili2si8 logiciel ComsoL Multiphysics™. cette
section décrit les grandes lignes de la modélisationsD&asuite de ce chapitre, on fera réference au
modele présent sous la terminologie “modéle 3D”.

Geéeometrie utilisée

Conformément a ce qui a été annoncé précédemmemntcdafigurations de premiers voisins
envisagées (dont certaines générées d’apres leqmietdu chapitre 5) sont placées dans un volume
3D (un parallélépipede ou un cylindre vertical) dontfexses supérieure et inférieure sont associées a
des conducteurs idéaux. Les limites latérales du volummedht placées suffisamment loin de la zone
active pour ne pas perturber les résultats par des effgiéritedicité non désirés.

La figure 6.3 présente un exemple de géomeétrie utilisées ¢h suite. La sphere rouge indique le
nanocristal central, les nanocristaux voisins figurentlen.d_e cylindre a I'épaisseur de la couche
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°Oo

FIGURE 6.3 —Exemple de gomnétrie 3D utilise pour Ietude du couplagélectrostatique entre le nanocristal
central (en rouge) et ses premiers voisins (en bléujauche une vue de 3/d droite une vue de dessus de la
méme configuration.

d’isolant et un rayon variable afin de s’assurer qu'il n’ifichas d’effet sur la zone active constituée
des nanocristaux. Ici le rayon est arbitrairement petit@éinoir clairement les nanocristaux.

Le maillage de la géométrie est effectué a l'aide dead&tres. Il est relativement fin dans les
nanocristaux et autour de la zone active pour aller proiyesent vers des mailles plus grossieres
vers I'extérieur du cylindre. En effet, comme on va le vand le paragraphe suivant, il doit satisfaire
aux contraintes de résolution a la fois de I'equation des$bn dans I'ensemble du cylindre et de
I'équation de Schrodinger dans les nanocristaux.

Les equations du probleme

Le potentiel 'electrostatiqu@’;S dans I'ensemble du systeme peut étre obtenu en résdlggoation

de Poisson :

e

v [srv Vos f')] 6.2)

ou ¢, est la charge €électronique élémentaigegst la permittivite du vide et, la permittivité relative
de I'environnement. Cette derniere vaut= cg; dans I'espace occupé par les nanocristaux de silicium
ete, = esi0, dans l'isolant constitué deiO,. Le second membre de (6.2) n’est autre que la densité

volumique de charge issue dedonctions d’onde,{cp([)”](F) associées a I'état fondamental

}ye[l;n]’
des nanocristaux premiers voisins. Dans ce second membpeend la valeur 0 ou 1 selon que le
nanocristals est vide ou non.

Les fonctions d’onde de I'état fondamental des nanoanstaussi bien le nanocristal central que

ses premiers voisins) sont obtenues en résolvant I'equdée Schrodinger stationnaire suivante :

_h2 J V] /- v v| v
5 (a0 + [V - 0 Tel] = B velond 63
oum? est la masse effective de I'environnem ,f;”] est I'énergie potentielle de confinement du
nanocristal issue des discontinuités de la structure de bande deseafit§ matériaux (cf. chapitre 2).
Eé”} est I'eénergie du niveau fondamental associée au namaicris Conformément aux notations
introduites dans le chapitre 5, le nanocristal centralespond au cag = 0.
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Etapes de calcul

Selon l'information recherchée a I'aide du modele 33, &apes de calcul peuvent difféerer. Afin de
maintenir un maillage constant pour une configuration dsinsidonnée, on travaille avec une méme
géomeétrie, que I'on s’intéresse au cas du nanocristdi@idsolé ou entouré de nanocristaux vides ou
chargés. Par conséquent, on adapte les équations {§623eaux divers cas rencontrés :

e Dans le cas du nanocristal central isolé (sans voisinagegmplace la valeur de la permittivité
relative des nanocristaux voisins par celle de l'isolanhsAil n’y a pas de changement de
diélectrique dans le voisinage du nanocristal centrainesi les sous-domaines associés aux
nanocristaux voisins sont bien présents. Les fonctioosdak des voisins ne sont pas résolues,
par conséquent les valeurs dés},c[1,,) sont toutes nulles dans I'équation (6.2).

En ce qui concerne I'état fondamental du nanocristal eémjui servira de référence dans la
suite, il est obtenu en résolvant I'équation (6.3) unmgeat pourr = 0, apres avoir déterminé
Ves 2 'aide de I'equation (6.2).

e Dans le cas du nanocristal central avec voisinage inodgep@anocristaux voisins ne sont pas
chargés), la valeur de la permittivité relative des naistaux voisins reste celle du matériau
des nanocristaux. Comme les voisins sont vides, les famctitonde de ces derniers ne sont
pas résolues et dans I'équation (6.2) les valeursdigs c[1.,) sont toutes nulles.

L'état fondamental du nanocristal central est obtenuesolvant I'équation (6.3) uniquement

pourv = 0, aprés avoir déterminés a I'aide de I'equation (6.2).

e Dans le cas du nanocristal central avec voisinage chargétilise le potentieI\A/;S obtenu
pour des nanocristaux voisins vides comme potentiel peterdiiner I'état fondamental des
fonctions d’'onde des nanocristaux voisins. On résout dlégaation (6.3) pour € [1;n).

Ensuite, selon la(les) configuration(s) de remplissage riggcristaux voisins (choix des
valeurs deg0, },¢[1;,)), ON résout I'equation (6.2).

Pour finir, pour chaque configuration de remplissage engisagn résout I'equation (6.3) pour
v=20.

La comparaison des fonctions d’ond@ et niveaux d"energi@g” obtenus dans chacun des cas
décrits plus haut va nous permettre de distinguer lesrdiffts effets électrostatiques rencontrés et de
caractériser leurs spécificités.

6.2 Effets du couplagetlectrostatique avec les voisins

6.2.1 Couplagetlectrostatique

La présence de nanocristaux premiers voisins (vides oigegamodifie le potentiel a I'intérieur et
autour du nanocristal central par rapport au cas ou le mesalcest isolé. Par conséquent, les états
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discrets des porteurs dans le nanocristal central sontuesi succeptibles d’étre modifiés (énergies
et fonctions d’onde associées).

Afin de prendre en compte le couplage électrostatique @geedisins, il est nécessaire d’évaluer
les effets des différents cas pouvant étre renconti@sohfiguration associée a un nanocristal central
isolé va servir de réféerence pour évaluer ces effetgaidon de contraintes sur les temps de calcul,
nous avons choisi d’étudier seulement le niveau d’éedimidamental, en supposant que les autres
niveaux d’énergie du nanocristal central auront le méameportement.

Les configurations possibles pour le voisinage du nanatigentral peuvent étre regroupées en
deux catégories : celle ou les nanocristaux voisins srg vides, et celle ou la totalité ou une partie
des nanocristaux voisins est chargée.

La premiére catégorie correspond a I'équation (6.8 second membre, ou seul I'environnement
diélectrique autour du nanocristal central change. Dassikte on utilisera la terminologie “voisinage
diélectrique” pour distinguer ce cas.

La seconde catégorie nécessite la résolution de ltemuéb.2) initiale, et la prises en compte des
differentes configurations de charge d’'un voisinage @ot@ nanocristaux (possibilites de valeurs
pour {0, },ep1;))- Pour dénommer ce cas de figure, nous utiliserons la tetodie “voisinage de
charge”.

Compte tenu du théoreme de superposition, les effets dhinage de charge s’ajoutent aux
effets du voisinage diélectrique. Dans la suite on évalaenc les effets du voisinage diélectrique
relativement au cas du nanocristal central isolé, aloeslgs effets du voisinage de charge seront
évalués par rapport aux résultats obtenus avec le agsidiélectrique associé.

6.2.2 Un exemple rapide

Pour montrer les differentes influences du couplage r@isiEtique, on considére un exemple pour
lequel on effectuera le calcul des trois cas présent@&essus : le nanocristal central isolé, le
nanocristal central entouré par trois nanocristaux vigessinage diélectrique), et le nanocristal
central entouré par les trois nanocristaux chargésifage de charge).

Par simplicité, nous considérons un cas particulierasidentres des nanocristaux (nanocristal
central et nanocristaux premiers voisins) sont tous sitizs le méme plan= 4 nm, plan parallele
aux deux grilles métalliques, elles-mémes séparéésde Les notations utilisées ici sont les mémes
gue dans le chapitre précédent. La configuration estsepitee sur la figure 6.4. Le nanocristal central
possede un rayon, = 2.5 nm. Les trois nanocristaux voisins ont tous le méme raygn= 3 nm.
Les distances bord a bord sont également identigyes-:1 nm.

Dans ce qui suit, les calculs sont menés pour une tensionie g, de 3 V. On détermine
la fonction d’onde et I'énergie de I'état fondamental danacristal central lorsque ce dernier est
isolé, ou en présence d’'un voisinage diélectrique, aorenen présence d’un voisinage de charge.
Les 'energiesEg)] évaluées pour I'état fondamental sont résumées datable 6.1, de méme que
les écarts d"energié;Eém entre voisinage diélectrique et cas isolé, et entre nage de charge et
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10

57 @
~ FIGURE 6.4 —Repgsentation goneétrique de

y [nm]

-5t la configuration de nanocristaux premiers
S e > voisinsetudie.
NC central : | isolé | vois. diélectriqueg vois. de charge
EMev] |-5.289 -5.261 -5.223
AE [mev]| - 28.5 37.5

TABLE 6.1 —I'EnergieE([]O] de I'état fondamental du nanocristal (NC) central pour les treissironnements

étudés de la configuration de la figure 6AE([]O] indique I'écart enénergie entre chaque environnement (entre
voisinage delectrique et cas isél et entre voisinage de charge et voisinagdetditrique).

voisinage diélectrique.

La figure 6.5 présente les coupes des fonctions d’onde oételors des calculs, selon les
directionsOz, Oz et Oy, ou O est le centre du nanocristal central. On constate clairemes
I'allure de la fonction d’'onde change en passant du cag igmlrbes rouges) au cas du voisinage
diélectrique (courbes bleues), alors que les modificatment plus faibles en passant du cas du
voisinage diélectrique au cas du voisinage de chargelfeswrertes).

La configuration de nanocristaux voisins étant dissyigéérselon la directiof®y, on constate sur
la figure 6.5¢ que la présence d’'une charge dans le narad@idécale legerement la fonction d’'onde
dans la direction opposée au nanocristal 2 (vers led)). Ce décalage de la fonction d’'onde est sans
doute également présent dans le cas du voisinage diglestmais il est moins évident a évaluer ici.
Selon la directiorOz, la configuration est symétrique et ce décalage latéesit pas présent (voir
figure 6.5b) : le décalage de la fonction d’'onde peut dona Bige attribué a I'environnement du
nanocristal central.

Bien que la fonction d’'onde ne change pas significativemetnéde cas du voisinage diélectrique

147 : : ‘ ‘ 5

AN N |

0/ \\

. ——isole
—vide
N charge

q%O] (M3
@ G
q%O] [m=32)

4t —
/ ——isole 1 /

2 —vide /

——charge \

-2 -1 0 1 2 -2 -1 0 1 2 0
(@ z [nm] (b) x [nm] (c) y [nm]

FIGURE 6.5 —Coupes, selon les diatres, des fonctions d’onde détiat fondamental du nanocristal central
de rayonry = 2.5 nm pour diferentes occupations de la configuration de la figure 6.4 : @)sdla direction
Oz, (b) dans la directiorOz, et (c) dans la directiorDy.

67



Chapitre 6. Couplage électrostatique avec les nanogkistaisins

et le cas du voisinage de charge, I'énergie du niveau foedgah varie quant a elle de maniere
significative. En effet, la variation d’énergie obsengst supérieure a celle associée au passage du
cas isolé au cas de voisinage diélectrique (il y a un facte’ cf. table 6.1).

6.2.3 Bilan

La configuration choisie comme exemple ici est caricatuddas le sens ou la distance séparant le
nanocristal central des nanocristaux voisins n’est quernta.lLes effets du couplage €électrostatique
sont donc amplifies. Néanmoins la configuration permetida hisualiser les effets a prendre en
compte, ainsi que leur importance :

e La présence d'un voisinage diélectrique modifie de nranielativement significative la
fonction d’onde du nanocristal central, de méme que Fgeequi lui est associée. Ces deux
effets doivent pouvoir étre reproduits par une modébsaetquivalente satisfaisante.

e La présence d'un voisinage de charge modifie essentiefiei®aergie de la fonction d’onde
du nanocristal par rapport a celle obtenue avec un voisirthglectrique. Ce décalage en
énergie est a reproduire en priorite, la modificationaifohction d’onde étant limitée.

Dans les deux chapitres suivants, nous allons étudiearsgpent l'influence du voisinage
diélectrique (chapitre 7), et I'influence du voisinage targe (chapitre 8).
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Chapitre 7
Influence du voisinage delectrique

Dans ce chapitre, nous allons proposer une modélisatiomgtiant d’inclure linfluence
électrostatique d’'un environnement de nanocristauxin®isides. Apres l'analyse de quelques
exemples, nous présentons le modele qui inclut le vaisinkélectrique et nous le validons.

7.1 Analyse de cas particuliers

7.1.1 Effets du rayon du nanocristal central

Nous cherchons ici a établir la sensibilité du nanoatiséntral & la présence de nanocristaux voisins
vides, en fonction de la taille du nanocristal central. Degtse optique, nous plagons un nanocristal
vide de 3 nm de rayon a une distance bord a bbarariable d’un nanocristal central ayant un raygn
de3 nm dans un premier temps, puis dem ensuite (nanocristal 1 de la figure 6.4). Les nanocristaux
sont tous les deux positionnés dans un méme glaiué a4 nm de I'électrode inférieure, I'électrode
supérieure étant quand a elle distante9dem. Dans le méme temps, puisquest variable, nous
obtiendrons une information sur I'effet de la distance awotastal central. Les calculs qui suivent
sont effectués pour une tensibjpde 3 V appliquée a I'électrode supérieure.

Impact sur la fonction d’onde

La figure 7.1 résume les résultats des simulations du fadgleé dans le cas d’'un rayon central
ro = 3 nm. Comme il N’y a qu’un unique voisin présent, les variasi@mbservées sur les coupes
des fonctions d’onde selon les ax@s, Ox et Oy sont faibles. Selon la directionz, le nanocristal
central n’a pas un environnement symeétrique. On peut sbsdans la zone agrandie de la figure 7.1b
le Ieéger décalage des fonctions d’'onde verslaggatifs. Ce décalage est d’autant plus important que
le nanocristal voisin est proche du nanocristal central.

Les résultats des simulations du modele 3D dans le cagajiam central, = 1 nm sont resumeés
sur la figure 7.2. Les variations des fonctions d’onde y sdfitidement identifiables (méme sur la
zone agrandie). En effet, le confinement étant plus fort pleufaibles rayons de nanocristaux, la
fonction d’'onde est moins sensible aux modifications du fdmgbuits de potentiel associé. Ce sont
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q;001 [m32
<pg)] [m32
([)1001 [m32

@ z [nm] (b) (© y [nm]

FIGURE 7.1 —Coupes, selon les diatres, des fonctions d’onde détiat fondamental du nanocristal central
de rayonry = 3 nm, pour diferentes distances boélbordb avec un nanocristal de 3 nm de rayon : (a) dans
la direction Oz, (b) dans la directiorOz, et (¢) dans la directiorDy.

ces modifications de forme du fond du puits qui sont a I'orggiles variations rencontrées dans le cas
ro = 3 nm (figure 7.1).

Comme le montrent les figures 7.1 et 7.2, les variations daedifins d’onde sont faibles. Il est
donc nécessaire de définir un critéere pour évaluer cad<difficilement visibles. Si I'on noteg; (7)
la fonction d’ondepg” (7) obtenue dans le cas isolé [équation (6.3)} @) la fonction d'ondepg)] (7)
obtenue en présence d’un voisin vide, alors nous définssksograndeudp; pour caractériser I'ecart
relatif par rapport & la fonction d’ondg () :

@(7) — @i(7)
@i(7) . (1)

dp; = max
‘F‘<T‘0

La figure 7.3a présente en échelle semi-logarithmiqueald@ation dedp; en fonction de la
distance bord a borblentre les deux nanocristaux, pour les deux valeurs @&udiées. On observe
que la fonction d’onde est d’autant moins modifiee que léadiseb augmente puisquép;(b) est
décroissant : on peut retrouver ce comportement en regaatiantivement les agrandissements des
figures 7.1b-c et 7.2b-c. Par ailleurs, comme on I'a peepisis haut, on retrouve bien le fait que le
nanocristal de petit rayon est moins sensible au couplagewav nanocristal voisin vide que ne 'est
le nanocristal de grand rayon.

[\ & e
? ? T
£ £ E
S 1 - - -isole S S
——b=1nm
—b=2nm
05 b=3 nm
b=4 nm
—b=5nm
0 . . . 0 ! ; ! 0 ! ; !
-1 -0.5 0 0.5 1 -1 -0.5 0 0.5 1 -1 -0.5 0 0.5 1
() z [nm] (b) x [nm] () y [nm]

FIGURE 7.2 —Coupes, selon les diatres, des fonctions d’'onde détat fondamental du nanocristal central
de rayonrg = 1 nm, pour diferentes distances boglbordb avec un nanocristal de 3 nm de rayon : (a) dans
la direction Oz, (b) dans la directiorOz, et (¢) dans la directioDy.
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FIGURE 7.3 —(a) Variation de |&cart relatif par rapporta la fonction d'onde du nanocristal central i€by;,
en fonction de la distance boalbordb entre le hanocristal central et I'unique nanocristal vois{b) Variation
d’énergie entre Btat fondamental du nanocristal central i6oét celui en pgsence de I'unique nanocristal
voisin, en fonction de la distance boacbordb.

Impact sur I’ énergie fondamentale

Avec le modele 3D, on détermine également les valeurs’@weergie du niveau fondamental
du nanocristal central en présence d’'un nanocristal woiSes valeurs sont comparées a celles
obtenues pour le nanocristal central isolé. On calculsi mnvariationAEém de I'énergie du niveau
fondamental associé a la présence d’'un nanocristahvaige. Cette variation d’énergie est tracée en
fonction de la distance bord a bardur la figure 7.3b, pour un rayeg de1 nm et3 nm. On constate
gu’elle est d’autant moins grande que le nanocristal estdgriaes effets sont donc inverses de ceux
rencontrés sur la fonction d’onde. La encore, la varrati@nergie diminue avec 'augmentationide

7.1.2 Effets d’'un voisinage spcifique

Comme on I'a vu préecédemment, le voisinage diélectrigeidraduit pas des modifications de la
fonction d’onde et de I'énergie de I'état fondamental @maocristal central. Ici nous allons chercher
a identifier le lien existant entre un effet particulierr gaemple une modification d’énerng([)O]
donnée, et les caractéristiques du voisinage de natenexisjui en est a I'origine. Nous choisissons
d’isoler des configurations donnant lieu a une méme madiéio de I'énergie de I'état fondamental,
situation plus simple a déterminarpriori plutdt que de chercher a comparer les fonctions d’onde a
chaque calcul.

Le cas précédent nous ayant permis d’observer qu'il estfalcile d’évaluer les modifications de
fonction d’onde avec un grand nanocristal central (puisg@ plus d’effets), nous travaillerons avec
un rayonr, de3 nm. Les nanocristaux voisins, de rayonsvariables, sont situés dans le méme plan
que le nanocristal central (le plan= 4 nm), a des distances bord & béydvariables également. Les
deux électrodes métalliques sont distante§ den, comme dans le cas précédent. Pour simplifier la
recherche des cas, les nanocristaux sont disposés enaaitoxr du nanocristal central. On impose
toujours une tension de 3 V a I'électrode supérieure.
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FIGURE 7.4 — Repgsentation §onetrique des diffrents cas assaes au @calage dénergie AE([)O}. Les
dimensions correspondantes sont deesidans la table 7.1, avec les conventions égksau chapitre 5.

Les configurations identifiees conduisent a un d'ecaléégee@ieAE([]O} = 18 meV par rapport
au cas isolé (avec une précisionHe.2 meV). La figure 7.4 présente la géométrie des differeass
alors que la table 7.1 résume les parametres les spédifaaurs prises par, etb, pour lev-ieme
nanocristal).

Impact sur les fonctions d’'onde

La figure 7.5 présente les coupes des fonctions d’onde tedaxes)x et Oy, pour les 5 cas isolés.

On constate clairement que bien qu’elles soient assoéi@éese méme énergie, leurs allures sont

relativement variées avec des décalages de maxima geindles dissymétries des configurations.
Pour quantifier I'écart entre les differentes fonctioimde, on calcule I'écart relatif par rapport a

la fonction d’onde du nanocristal central isélg;, donné par I'eéquation (7.1), en remplagaxf) par

les fonctions d’onde obtenues pour les differents cas d@nage du nanocristal central ; la fonction

7, [nm] b, [nm] 0 [%0] | Viot [nmg] Dy, [nm]
cas1l| 1,3,3,2 1,1,2,1 10.84 263.9 7.27
cas?2|2,2,2,2|0.6,0.6,0.6,0.6 14.78 134.0 5.60
cas3| 2,3,2 0.8, 0.5, 12.54 180.1 6.28
cas4 3,3 0.8,0.8 10.47 226.2 6.80
cas5| 3,3,3 1.7,1.7,1.7 8.74 339.3 7.70

TABLE 7.1 —Paranetres de éfinition et de caraérisation des diffrents cas assaes au @calage dénergie

AE([)O}. Les geonetries asso@es sont gesenkes sur la figure 7.4¢;, Vio, et D,,, sont cfinis respectivement
par leséquationg7.1), (7.2) et (7.3).
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FIGURE 7.5 —Coupes, selon les diatres, des fonctions d’'onde détat fondamental du nanocristal central
pour les configurations de nanocristaux voisins des cas 3 : (a) dans la directionOx et (b) dans la
direction Oy.

d’'onde ¢, () reste toujours associée au cas du nanocristal central ise$ résultats figurent dans
la table 7.1. On retrouve les tendances observées sur & figh : les cas 1 et 4 sont relativement
semblables, le cas 2 correspond a la fonction d’onde larphdifiee par rapport au cas isolé alors
gue dans le cas 5, la fonction d’'onde est la moins modifiée.

7.1.3 Recherche des paragtres caracgristiques

Afin d’essayer d’identifier des caractéristiques pouvaqtliguer ces comportements, on calcule
differentes quantités dont les valeurs sont regrougdéas la table 7.1. Tout d’abord, le volume total
Viot OCCUpE par les nanocristaux voisins d’'une configuration donnée est &gal

Vtot = Z VV (72)
v=1

ou 'V, est le volume du nanocristal voisin

On cherche egalement a déterminer la moyenne des distaantre a centre entre les nanocristaux
voisins et le nanocristal central, mais comme chaque nastalcvoisin n’a pas le méme volume, on
utilise une moyenne barycentrique afin de pondérer |'eféstvolumes respectifs des voisins :

~D,V,
D,, = 7.3
2 Vi 73

ouD, = ry+ b, +r, est la distance centre a centre entre le nanocristal ¢attla nanocristal
premier voisinv. Si I'on regarde ces parametres dans la table 7.1, on n&eyande variation de
leurs valeurs en passant d’une configuration a I'autresai@me que I'énergie de la fonction d’'onde
associée est quasi identique dans chaque cas.

Une analyse plus fine des parametdes, Vi, €t D,, permet de constater que les variations
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FIGURE 7.6 — Courbes donnant les relations entre les @lifints parardtres de caradrisation des
configurations 1a 5 indiques dans la table 7.1.

relatives de ces parametres, en passant d’'une configuraticautre, sont corrélées. Pour s’en
convaincre, les variations dgp; en fonction deV, et de D,,, ainsi que la variation dé&,, en
fonction deVjy, sont tracées sur la figure 7.6. Sur chacune des courbesasse guccessivement
par les cas 2, 3, 4, 1, et 5 (de gauche a droite sur les figudasa77.6¢). La rupture de monotonie
des courbesy; (Vi) etdp;(D,,) par le point associé au cas 1 peut sans doute s’expliquée feit
gue ce cas est celui qui est le plus éloigné du décalagmeryie recherché (voir partie inférieure
de la figure 7.6c). Néanmoins, il apparait clairement qun&@ variation d’énergie donnée, I'écart
entre les fonctions d’onde est relié au volume total desoaastaux I'environnant, ainsi qu'a la
distance moyenne séparant ces derniers du nanocristedlognoyenne pondérée par le volume des
nanocristaux voisins).

Finalement, il est sans doute possible de trouver des coafigns équivalentes permettant,
jusqu’a un certain point, de modifier de la méme maniéredrgie ET la fonction d’'onde du niveau
fondamental par rapport a celles du nanocristal isol&. €@mfigurations équivalentes sapriori
lies au couple de parametrég( D,,).

7.2 Modelisation propose

Le modele proposé ici doit repondre aux exigences d’'wieré intégration dans le modele de
nanocristal unique isolé déja existant, et discutésdas chapitres précédents. Il faut donc qu'il soit
applicable a un modele ayant une symétrie de révol@igaur de I'axe) > du nanocristal central. La
principale implication de ce point est que les fluctuatioas fbnctions d’onde du nanocristal central
issues d’'un environnement de nanocristaux voisins non gemne pourront pas étre considérées
(voir les figures 6.5 et 7.5). En effet, une symétrie de itvan va forcement impliquer un voisinage
équivalent homogene.

Hormis cette approximation nécessaire, d'apres les plasrtraités ci-dessus, il semble étre
possible de reproduire de facon satisfaisante a la foforation d’'onde et I'énergie du niveau
fondamental du nanocristal central. Pour cela, le volumeadsinage diélectrique équivalent doit
étre le méme que celui du voisinage diélectrique r@eslavoirliy [cf. équation (7.2)]. De méme, la
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distance moyenne pondérée du centre du voisinage éeuiveu centre du nanocristal central doit
étre la méme que dans le cas réel, £9jt [cf. équation (7.3)].

Compte tenu de ces trois contraintes, la forme geom&trigu vient naturellement a I'esprit est
un tore de rayorD,, et de volumé/. De part la forme des nanocristaux, le tore a section anil
semble étre un candidat satisfaisant.

7.2.1 Mockle d’anneau 2D axi-synétrique

La proposition pour rendre compte de l'influence élecatigtie des nanocristaux voisins vides sur le
nanocristal central est d’approximer les nanocristaugimsivides par un anneau composé du méme
matériau qu’eux, centré sur le nanocristal central, cen@rschématise la figure 7.7. Ce tore aurait
un rayonR; = D,, avec un cercle générateur de raypimposeé par la contrainte sur le volume du

tore, soit ;
Viot

2 7T2Rt '

(7.4)

Ty =

Le tore est placé dans lisolant entre les deux électrodésalliques a une distande du
conducteur inférieur. Cette distance est détermineéapalation :

ht =Zm — T, (75)

ou z,, est déterminée par la moyenne barycentrique des pasities centres, desn nanocristaux
voisins de la configuration a approximer, de maniere sim@l a la détermination dé&,, [cf.
equation (7.3)] :

z,V,
= aday 7.6
“m Z Viot ( )

v=1
Cette proposition de modeélisation du voisinage diéigat du nanocristal central est réalisée sous

CowmsoL Multiphysics afin de comparer ces résultats au modele 2dsDa suite, on fera réference
au modele présent sous la terminologie “modéle d’an2&aaxi-symétrique”.

FIGURE 7.7 — Approximation d'une configuration de
nanocristaux premiers voisins par un anneau de rayon
R; engendé par un cercle grérateur de rayonry,
placé a une distance:; du conducteur irérieur (coupe
verticale).
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z [nm]
A

FIGURE 7.8 —Géonttrie 2D du nanocristal, modée
pour prendre en compte un anneau approximant les
r [nm configurations de nanocristaux premiers voisins.
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Géonetrie utilisée

Le mise en ceuvre du modele d’anneau 2D axi-symétriqueisedal'intermédiaire d'une seule
géomeétrie 2D, dont un exemple est présenté sur la fig8reen effet, comme dans ce chapitre on se
limite uniqguement au couplage €électrostatique, seul t®aastal central et son environnement direct
nous intéressent. Par conséquent, on retrouve la méomaé&jfie que la géométrie 2D du nanocristal
dans le modele existant (voir figure 3.2a), avec en plus welecdélimitant le sous-domaine associé au
voisinage diélectrique équivalent. Ce cercle est dgtniles caractéristiques du tore défini ci-dessus,
a savoir g, ry, hy).

Les équations du probleme

On résout les mémes équations que dans le modéle dunsiabanique isolé, soit I'eéquation (2.6),
mais sans second membre ici, pour le calcul du potentielrelgatique entre les conducteurs idéaux,
f/;(r, z), etI'équation (2.11a) pour le calcul de la fonction d’omfgd’état fondamental du nanocristal
central o (r, 2).

7.2.2 Application aux cas particuliers pecdents

On teste le modele proposé sur les configurations digsutians la section précédente (les
configurations des cas 1 a 5). Pour ce faire, on compares$estats obtenus a I'aide du modele 3D
a ceux du modele d’anneau 2D axi-symétrique. Les parasédes anneaux associés a chacune des

casl| cas2| cas3| cas4| casb
ry[nm] | 1.36 | 1.10 | 1.21 | 1.30 | 1.49
R;[nm] | 7.27 | 5.60 | 6.28 | 6.80 | 7.70
0FEy [%] | 0.092| 0.055| 0.073| 0.081| 0.078
0p[%] | 292 | 2.04 | 216 | 1.87 | 1.57

TABLE 7.2 —Tableau Esumant les paragtres des anneaux utiés ¢; et R;) et les comparaisons deésultats
obtenus avec le meétk 3D et avec le made d'anneau 2D axi-syatrique pour les configurations dis@&sts
dans la section firédente.
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configurations de nanocristaux voisins sont établisegeacx équations (7.2) — (7.4), et sont resumeés
dans la table 7.2. Les anneaux sont tous centrés sur le plahinm.

On compare tout d’abord les eénergies de I'état fondanheletéa fonction d’onde du nanocristal
central, en calculant la variation relative d’énergig, entre I'énergie du niveau fondamental obtenue
avec le modele 3D, notée, et servant de référence, et I'énergie du niveau fondéahebtenue avec
le modele d’anneau 2D axi-symétrique, notae:

Ey — Ey

0Ey =
0 2

(7.7)

Les valeurs dé F,, associées a chaque configuration sont resumées daidda/t2. On constate un
tres bon accord entre les deux modeles, la variationiveldténergie étant inférieure @1 % dans
tous les cas de figure.

La comparaison des fonctions d’onde du niveau fondamentatahocristal central obtenues
avec les deux modeles est un peu plus compliquée arépaldique les modeles n’ont pas la méme
dimensionnalité. On notg,(r, z) la fonction d’onde,ogo}(r, z) résultant du modele d’anneau 2D axi-
symétrique, etpo(7) celle du modele 3D. De maniére similaire a I'équatiorL)/on définit I'ecart
relatif par rapport a la fonction d’onde du modele 33, par I'expression :

A 1 2
27 0)do
dpsp = max 800(7”,2’1) 27?#]0 900(7’,2’, )
Vi = Iy wolr, z,0)df

(7.8)

ou l'intégrale a pour effet de moyenner les variationspgde”) selond afin de ramener la fonction
d’'onde 3D a une quantité 2D pouvant étre comparée a natifon d’'onde du modele 2D axi-
symeétrique. Les résultats de ce calcul ont égaleménpleicés dans la table 7.2. La encore il y a
un trés bon accord entre les deux modeles, les écartfgd@tant inferieurs 8 %. Cet écart peut
sembler important, mais il faut garder en mémoire (cf. gt et table 7.1) que les configurations
utilisées ici sont pour la plupart fortement dissymaiteg et avec des distances bord a bord tres faibles
(inférieures & nm). Or pour de telles distances, il faudrait sans doutedoeeen compte un couplage
guantique : par conséquent on atteint les limites d"atiicen du modele d’anneau 2D axi-symétrique.

Dans les cas extremes étudiés ici, I'accord a la foida@ionction d’onde et I'énergie de I'état
fondamental du nanocristal central est donc plutdt sasiaht. La section suivante va s’attacher a
valider le modele d’anneau 2D axi-symétrique avec defigarations plus pertinentes générées dans
le chapitre 5.

7.3 Validation du modele d’anneau 2D axi-synetrique

Avant d’aller plus loin, et pour limiter la quantité de cals a effectuer pour valider I'approche
d’anneau envisagée ci-dessus, nous allons nous inter@dsmpact de la tension sur les résultats
du modele d’anneau 2D axi-symétrique.
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FIGURE 7.9 —Vue de dessus des trois configuratiodkestionrées poutevaluer l'influence de la tension sur le

mockle d’'anneau 2D axi-syétrique.

7.3.1 Effetde la tension de grilleV,

Afin de vérifier que I'approche du modele d’anneau 2D axisirique reste valide quelle que soit la
tension considérée, on étudie l'influence de cette éeensur le couplage électrostatique de trois
configurations de nanocristaux premiers voisins. Les cordigons sont sélectionnées au hasard
parmi celles générées aléatoirement lors de I'etudede au chapitre 5 : les vues de dessus sont

présentées sur la figure 7.9.

Pour ces configurations, on méne les calculs du modele 3iu ehodele d’anneau 2D axi-
symeétrique pour differentes tensio§ appliquées au conducteur supérieur du dispositif. On
détermine alors la variation relative d’énergidy,, donnée par I'équation (7.7), ainsi que I'écart
relatif par rapport a la fonction d’'onde du modéle 33, donné par I'équation (7.8) pour I'état
fondamental du nanocristal central. Les résultats s@sguités sur la figure 7.10 pour des tensigns
comprises dans l'intervall@; 4] V (ce qui correspond a la gamme de tension généralemitiséat
dans le modele du nanocristal unique isolé).
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FIGURE 7.10 —Effet de la tension de grill&, sur les paramtres de comparaison des deux raled, pour trois
configurations @rérées akatoirement : () variation relative é@nergied Ey ; (b) écart relatif par rapporta la

fonction d’onde 3DJysp.
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7.3. Validation du modele d’anneau 2D axi-symétrique

On constate que la variation relative d’énergig, augmente de facon quasi linéaire avec
la tension appliquée, pour les trois configurations @&esli(figure 7.10a). Pour l'écart relatif
dpsp, la croissance est moins nette, mais la tendance est ghobategrésente (figure 7.10b). De
plus, la variation relative d’énergie peut étre tregaténte d’une configuration a l'autre, alors que
I'écart relatif par rapport a la fonction d’onde du moel8D varie moins d’une configuration a l'autre.

Dans la suite, de maniere arbitraire, nous travailler@n§ = 3 V. Les effets évalués seront
surestimés pour les tensions inférieures, et legenés@us-estimés pour les tensions supérieures.
Néanmoins les tendances générales sur les résuliatslas devraient &tre correctement rendues.

7.3.2 Validationa grandeéchelle

En raison des temps de calcul trés importants, il a étéstte ne considérer qu’une partie de¥
configurations générées dans le chapitre 5 pour valelenddele d’anneau 2D axi-symétrique. En
effet, le calcul des données requises pour la validaada,fois par le modele 3D et par le modele
d’anneau 2D axi-symétrique, nécessite environ 15 miptaur une configuration de nanocristaux
voisins. Le temps nécessaire a évaluenl¥sconfigurations s'éléve alors a plus de 28 ans!

Afin de réduire le nombre de configurations envisagéess rtenons compte de I'analyse
effectuée au chapitre 5. Par conséquent, nous ne coesdd8 que les configurations majoritaires
de nanocristaux voisins, c’est a dire celles composéés @®u 7 nanocristaux autour du nanocristal
central. Pour réduire encore les possibilités, nous hiouons aux nanocristaux centraux placés a la
distance moyenne de la distribution envisagée, soit @ist@ncer; = 2.5 nm du conducteur inférieur
(les nanocristaux voisins ne sont quant a eux pas astieiogste contrainte). Dans les simulations
présentées, les deux conducteurs sont situésn 'un de l'autre.

Au final, 100 configurations sont sélectionnées pour chaqunfiguration majoritaire et pour un
rayon du nanocristal centra] fixé. Comme il n’est pas possible d’effectuer le calcul paansemble
des rayons, appartenant a la distribution des rayaiis; /..., o), on se limite & 3 rayons typiquesy,
etry + o,, SOitry = 1.6 nm,2 nm, et2.4 nm (cf. chapitre 5). Nous retenons donc 900 configurations
pour valider I'approche de prise en compte du voisinagkedigéque.

Tout comme ci-dessus, pour chaque configuration, les garasmde I'anneau associg,(r;, h;)
sont établis grace aux équations (7.2) — (7.6). Ensuitéétermine la fonction d’'onde et I'énergie de
I'état fondamental du nanocristal central par les deux éesd Les équations (7.7) et (7.8) donnent
alors respectivementt, la variation relative d’énergie entre les deux modé&esysp, I'€cart relatif
par rapport a la fonction d’'onde du modele 3D.

Influence des maillages

Les deux modeles utilisés n'ont pas les mémes maillagesipte tenu de la dimensionnalité
respective de ces deux derniers. Par conséquent, il notisufee réféerence permettant de savoir
si la variation relative d’énergie et I'écart relatif da fonction d’onde calculés proviennent de
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I'hypotheése de I'anneau ou des calculs eux-mémes. Rabligcette réference, nous calculons I'état

fondamental du nanocristal central en 'absence de nastaas voisins. Cela signifie que le matériau

des nanocristaux voisins dans le modele 3D, ou de I'annaas i@ modele 2D axi-symeétrique, est

considéré comme étant I'isolant. Ainsi, le maillageidsntique a celui des calculs qui suivront, mais

il N’y a pas d'effet électrostatique di au voisinage. Ligkest réalisé pour chacun des trois rayons
du nanocristal central envisagés et les quantiféset o3, associées sont évaluées. La table 7.3
rassemble les données obtenues.

ro [NM] 1.6 2 24 TABLE 7.3 — Ecarts obtenus pour &tat fondamental

5 - v I d'un nanocristal central is@ pour diverses valeurs du
0o [%] | 10 4-10 10 rayon ro, lorsque I'on compare lesésultats du magle
dpsp [%] | 0.619| 0.503 | 0.649| d’'anneau 2D axi-syktriquea ceux du mogle 3D.

On constate que si la variation en énergie diminue aveg/tenra, considéré et reste inférieure a
1072 %, il n’en est pas de méme pour I'écart relatif par rapjaolid fonction d’onde 3D qui reste a
peu pres constant autour de 0.6 %.

Estimation de I'énergie

La figure 7.11 rassemble les variations relatives d’éee¥@i, obtenues pour les trois rayons du
nanocristal central sélectionnés. Conformément a wieagété annoncé précédemment, les trois
graphiques présentent ces variations pour 100 configmsatissociées a chacun des trois nombres
de voisins majoritaires.

On retrouve la tendance observée sur la figure 7.3b, arsgueila variation relative d’énergie
entre les deux modeles diminue globalement avec l'augatientdu rayon-,. Les variations sont
supérieures aux seuils déterminés pour un nanocristata isolé (cf. table 7.3) : les variations
calculées proviennent donc bien de l'effet inhérent amplacement des nanocristaux premiers
voisins par un anneau équivalent. On observe des fluchsatle) £y, mais les valeurs £, restent
inférieures a.3 %. Les niveaux d’énergie quantifies d’'un nanocristahétie I'ordre de I'eV, on
commet donc dans le pire des cas une erreur de I'ordre dedadide meV.
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FIGURE 7.11 —Variations relatives nergiedE, pour chaque configuratioevallee, pour un nanocristal
central (a) de rayony = 1.6 nm, (b) de rayorry = 2 nm, et (c) de rayom, = 2.4 nm. Les configurations
ayant le néme nombre de nanocristaux (NCXx) voisins sont idéasfpar un symbole deéme couleur.
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FIGURE 7.12 —Ecarts relatifsdpsp pour chaque configuratiogvaltée, pour un nanocristal central (a) de
rayonry = 1.6 nm, (b) de rayorryp = 2 nm, et (c) de rayomy, = 2.4 nm. Les configurations ayant leéme
nombre de nanocristaux (NCx) voisins sont idemii par un symbole deeme couleur.

Estimation de la fonction d’'onde

Les écarts relatifs par rapport a la fonction d’'onde 3Bedainés pour les trois rayons sélectionnés
et les trois nombres de voisins majoritaires sont rassesrsulf la figure 7.12. La encore, on retrouve
la tendance observée sur la figure 7.3a : I'écart augmdobaigment avec le rayon du nanocristal
central.

Sur les trois graphiques de la figure 7.12, on constate temxig d’'une zone vide située entre 0
et environ 0.5 %. Cette zone est cohérente avec la valewgfédeence d’environ 0.6 % déterminée
pour les nanocristaux isolés (cf. table 7.3), et attrédbaéx differences de maillage entre les deux
modeles. Sans avoir recours a des ressources de calsutygartantes et sans améliorer les maillages
des deux modeles, on ne peut pas savoir si une fonction €'@mstie du modele d’anneau 2D axi-
symeétrique approxime la solution du nanocristal centrahtbdéele 3D mieux qu’a environ 0.5 %
pres. Généralement I'ecart observé est supérieetta limite. En effet le voisinage réel est rarement
symeétrique, contrairement a I'environnement équivaieprésenté par I'anneau.

Au final on peut estimer que I'écart relatif entre la fonotdonde du modele d’anneau 2D axi-
symeétrique et celle du modele 3D est inférieur a env@éh. Mais comme cette estimation correspond
a un écart relatif maximum, I'accord entre les deux medsit tres satisfaisant.

7.3.3 Bilan

Comme on l'a dit plus haut, avec le modele d’anneau 2D amié&fyique on commet une erreur
maximale sur I'estimation de I'énergie de I'état fondanta du nanocristal central, de I'ordre de
quelques meV. En ce qui concerne la fonction d’'onde asspoigatteint 3 % d’écart relatif maximum
en utilisant la fonction d’'onde du modeéle d’anneau 2D gxnétrique a la place de celle d’'un modele
3D.

Le modele proposé semble donc plutdt satisfaisant poemdee en compte un voisinage de
nanocristaux vides, et il est tout a fait compatible avecdentraintes d’utilisation dans le modele
existant de nanocristal unique isolé.
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Chapitre 8
Influence des nanocristaux chargs

Apres avoir traité I'influence du voisinage €lectrogfae, on cherche principalement dans ce chapitre
a reproduire le décalage en énergie du niveau fondain@éataanocristal central engendré par la
présence de charges dans les nanocristaux voisins. Oidemnsjue la présence des nanocristaux
voisins vides introduit I'essentiel de la deformation dédnction d’onde.

8.1 Analyse de cas particuliers

Pour étudier I'effet des charges dans les nanocristawsingiles calculs se font uniquement grace au
modele 3D. L'état fondamental du nanocristal centrah skterminé une premiere fois avec tous les
nanocristaux premiers voisins vides : cela fixera |la ggfée d’énergie, notg,. L'état fondamental du
nanocristal central sera alors a nouveau évalué poi@reliftes occupations des nanocristaux voisins
[i.e. le choix des valeurs des coefficier{ts, },c1,,,) de I'équation (6.2)]. Chaque configuration de
charge donnera lieu a une nouvelle énergie de I'etatdorahtal du nanocristal central, ndié. La
grandeur que I'on va chercher a reproduire est la variatiénergieA E, définie par :

AE, = E, — E,. (8.1)

Dans ce qui suit, nous étudions les effets d’'une charge ueniplacée dans differentes
configurations de nanocristaux voisins. Méme si cettegehatest pas ponctuelle, nous savons qu'il
est souvent possible de la représenter comme telle vis devi’extérieur de la zone d’existence de
la distribution de charge. Par conséquent, il est pailierde considérer des distances centre a centre
dans cette étude.

8.1.1 Effets d’un nanocristal voisin unique char@

Dans le chapitre 7, nous avons étudié 'effet d’un narspalivide de rayon; = 3 nm sur un
nanocristal central de rayag = 1 nm our, = 3 nm, en fonction de la distance bord a bord les
séparant. Nous reprenons le principe de cet exemple, metdiae charge dans le nanocristal voisin,
et comme annoncé, nous considérons maintenant desadstaantre a centr® pour caractériser
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FIGURE 8.1 — Variation d'énergie AE,. due a la présence d’'une charga une distanceD du centre du
nanocristal central. (a) Le dispositif a unepaisseurd = 9 nm, avec un seul nanocristal voisin. (b) Le
dispositif a uneépaisseurd = 14 nm, avec la charge plé&e dans des configuratiodsun nanocristal voisin
(les croix), ou six nanocristaux voisins (les ronds).

les distances entre le nanocristal central et les nanagxstoisins (on rappelle qu’avec les notations
utilisées jusqu’a présent, pourde€éeme nanocristalD,, = rq + b, +1,).

La figure 8.1a regroupe les variations d’énergié€’. obtenues pour difféerentes valeurs de la
distanceD séparant les centres des deux nanocristaux consid2réa. effectué des calculs pour
differentes combinaisons des rayons des nanocristaaxaleurs des rayons étant de 1 nm, 2 nm, ou
3 nm. Dans ces calculs, la distance entre les conductewastjrole d’électrodes est de 9 nm.

On constate que la variation d’énergie dépend principatg de la distanc®, les fluctuations
étant faibles lorsque le coupley(r;) varie mais que la distancP reste identique. Bien que la
fonction d’onde de la charge placée dans le nanocristairvaiit une extension difféerente selon la
valeur du rayomr, cela n’'influence que tres faiblement I'état fondamedtahanocristal central. De
méme, la variation d’énergi@ £/, ne montre pas de dépendance notable avec le rayon central

Les calculs ont été refaits pour une distance entre reldes de 14 nm, avec les couples
(ro = 1nm,r; =3 nm) et o = 3 nm,r; = 1 nm). Les résultats se trouvent sur la figure 8.1b ou ils
sont représentés par les croix rouges et vertes : leswsionk restent inchangées.

8.1.2 Effets d’un nanocristal charge parmi plusieurs nanocristaux voisins

En conservant une épaisseur d’isolant de 14 nm, on caes&intenant les trois configurations déja
envisagées dans le chapitre précédent, a la sectiah(Wdr figure 7.9). On se limite toujours a une
seule charge dans le systeme, en ne chargeant qu’'un sedrissal voisin a la fois. On a donc un
environnement de nanocristaux voisins vides en plus duanetal voisin chargé.

Les résultats ont été regroupés sur la figure 8.1b. Lgepthexcursion de la distance centre a
centreD est plus faible, mais suffisante pour se faire une idée étles ouverts). La tendance est
la méme que pour le cas d’'un seul nanocristal voisin (cfsyesboles en croix), mais les fluctuations
sont un peu plus importantes que sur la figure 8.1a. Noubwtins cet effet a la présence des voisins
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vides qui répartissent le potentiel d0 a la charge de émamglus diffuse.

8.1.3 Effet de I'epaisseur du dispositif

Pour les couples de rayons, (= 1 nm,r; = 3 nm) et ¢, = 3 nm,r; = 1 nm), nous disposons de
I'évolution de A E, avecD, pour deux épaisseurs d’oxyde different&s€ 9 nm etH = 14 nm). La
figure 8.2 compare les données pour ces deux épaisseurs.

On observe un décalage entre les deux jeux de données,lansadance reste semblable.
L'épaisseur d’oxyde a un effet non négligeable. Le pagtrtes électrodes confine donc plus ou
moins l'effet de la charge. Par conséquent, pour une gpaig¢/ faible, I'effet de la charge sur le
décalage d’énergidA E. sera diminué.

8.2 Loid’evolution

8.2.1 Cas d’'une charge unique

L'observation des variations d®E. avec la distance centre a cenfveentre le nanocristal central et
la position d’'une charge unique, pour des configurationstay@a ou plusieurs nanocristaux voisins,
fait penser a I'évolution d’une loi de puissance (figurg)8.
En tracantA E, en fonction del / D? sur la figure 8.3, pour les deux jeux de données précédents
(H valant 9 nm ou 14 nm), on constate I'apparition d’'une drdite.postule donc une loi d’évolution
de la forme
AE, = % +8 (8.2)

pour I'effet d’'une charge unique sur I'énergie du niveandamental du nanocristal central.

En appliquant une régression par les moindres carrésesuidnnées des figures 8.3a et 8.3b,
on obtient les coefficients des lois d’évolution associ&$ = 9 nm et 14 nm respectivement. La
table 8.1 regroupe les différents coefficients, et lestdsale régression associées ont été ajoutées sur
la figure 8.3 en traits pointillés.
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FIGURE 8.3 — Variation d'énergie AE,. due a la présence d’'une charga une distanceD du centre du
nanocristal central traée en fonction dé/D?. (a) Donrées de la figure 8.1a poud = 9 nm. (b) Doniges de
la figure 8.1b pourH = 14 nm. Les droites deégression assoeesa la loi a/D? + §3 figurent en pointikés
noirs.

H[nm] | a[eV.nm?] | B[meV] | TABLE 8.1 — Coefficients de la loi @volution
9 06986 3265 AE.(D) [équation(8.2)] obtenus par égression des

donrées de la figure 8.3.
14 0.9694 -1.907

8.2.2 Cas de plusieurs charges

Dans une couche de nanocristaux, le nanocristal centratreggénéral entouré par plusieurs
nanocristaux voisins (cf. chapitre 5). Le plus souvent,yl @ pas qu’un seul voisin pouvant étre
chargé afois.

A partir de I'expression de la loi de variation donnant lealage d’énergieé\F, di a un seul
nanocristal chargé [équation (8.2)], on peut déduirgdaation d’énergie pour une configuration
ayantn,. nanocristaux voisins chargés parmi tegoisins :

Uz

AE0:2<%+ﬁ):aZ%+ncﬁ (8.3)
v =1 v

v=1

avec {D, },cn,) les distances entre les centres des nanocristaux voisagésh et celui du
nanocristal central.

Afin de comparer entre eux les résultats obtenus avec phssigharges dans le voisinage
du nanocristal central, il nous faut transformer I'expi@sg8.3) sous une forme plus proche de
'équation (8.2). On peut ainsi écrire :

—  AE., o 1 a
AECE £ = = p—— = = 8.4
”c;(Du2)+ﬁ D2+6 (8.4)

Ne
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8.3. Validation de la loi du décalage d’énergie
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ou I'on a défini la distance équivalentepar

(8.5)

En utiIisantA/Ec etD, on est ramené & une configuration équivalente au dgedl@nergie d’'une
charge unique, et ceci quel que soit le nombre de chargegléodss dans le voisinage du nanocristal
central. 1l va dont étre possible de vérifier si I'express(8.2) est satisfaisante dans tous les cas de
figure.

Une rapide Verification

Pour vérifier la pertinence des relations (8.4) et (8.5)considere a nouveau les configurations 1
a 3 précédentes. Ces dernieres ayant 6 nanocristagxspnous déterminons I'énergie du niveau
fondamental du nanocristal central lorsque 2, 3, ..., et foaastaux sont chargés. Pour chaque
occupation, on calcule la distance équivalente assdgiaimsi que I"energie!fEc.

Sur la figure 8.4, on trace les points associées aux cou;ﬁeﬁc) pour les differentes
occupations discutées ci-dessus, et ceci pour les trafigewations. Pour plus de clarté, les données
correspondantes de la figure 8.3b ne sont pas tracées |aelntate de régression a été représentée.
On constate un bon accord entre la droite de régressioasepiant les cas ou une seule charge est
présente dans le voisinage du nanocristal central et liegéspassociés a plusieurs charges autour de
ce dernier.

Dans la suite, il sera donc possible de valider la loi (8.2)#isant a la fois des configurations
occupées par une unigue charge ou par plusieurs charges.

8.3 \Validation de la loi du decalage dénergie

Laloi donnant la variation d’énergi& F,. (ou A/Ec) en fonction deD (ou lA)) (expression (8.2)) n'a été
testée que sur quelques cas particuliers. Comme pour petihprécédent, il nous faut effectuer une
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vérification systématique avec des configurations de aréstaux voisins issues d’un tirage aléatoire
réaliste.

8.3.1 Effet de la tension de grilleV,

De la méme maniere, nous commencons par veérifier la lsiétéside la loi (8.2) a la difference
de tension appliquée aux conducteurs. Pour cela, nousdénoss a nouveau les configurations 1
et 3 déja envisagées pour la validation de I'approche ddete d’anneau 2D axi-symétrique (cf.
section 7.3.1).

La variation en énergié\E, associée a la présence d’'un nanocristal chargé adagour les
configurations 1 et 3, est tracée en fonctionid®? sur la figure 8.5 pour des tensions de grille
V, comprises entre 0 V et 4 V. L'effet de la tension est relatigatrfaible : les fluctuations de
AE, a l'intérieur d'une méme configuration sont du méme erde grandeur, voir supérieures. Par
conséquent la loi (8.2) reste valide en fonction de la tamsi

La table 8.2 regroupe les valeurs des coefficienés 5 obtenues pour chaque tension appliquée.
Afin de conserver une certaine visibilite, les droites dgression n'ont pas été placées sur la
figure 8.5. On constate clairement que les variations deideats sont faibles en fonction de la
tension. Il n’est donc pas vraiment nécessaire de distingaoe loi par tension appliquée et, comme
on va le voir dans la suite, d’autres parametres ont plusfldénce sur les coefficients de la loi
de variation d’énergie. Au final, pour la validation quitsuious choisissons de conserver la méme
tension de grille que precédemment, a savoir 3 V.

V, V] 0 1 2 3 4
a[eV.nn?] | 1.0745] 1.0699 | 1.0725| 1.0732| 1.0742
3[meV] |-3.5425] -3.1519| -2.9746| -2.8240| -2.7373

TaBLE 8.2 —Coefficients de la loi &volution AE,.(D) obtenus en fonction de la tension pa&gression des
donrées de la figure 8.5.
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8.3. Validation de la loi du décalage d’énergie

8.3.2 Validationa grandeéchelle

Tout comme pour le chapitre précédent, section 7.3.2s radlons considérer les configurations
générées dans le chapitre 5 pour valider la loi (8.2) dohle décalage en énergler,.. Nous prenons
les mémes configurations que celles utiliseées pour valelenodele d’anneau 2D axi-symétrique,
mais nous nous limitons aux configurations a 6 nanocrist@sxplus probables de toutes, et ceci
pour les mémes trois valeurs typiques de rayon consd@réecédemment, soif = 1.6 nm, 2 nm,

et 2.4 nm.

En effet, ici nous sommes obligés de considérer la paesele charges dans les differents
nanocristaux. Il y a donc plus de calculs a effectuer poagale configuration, et 100 configurations
par valeur de rayom, du nanocristal central semblent largement suffisantesaiaurs, avec 6
nanocristaux, il y @° configurations de charge a envisager : c’est beaucoupNmgs considérons
uniguement les six cas ou il y a une unique charge dans lenagis du nanocristal central, et le cas
ou les six nanocristaux sont chargés. Il y a donc sept aarafigpns de charge a calculer pour chaque
configuration (la configuration avec des voisins videstédaja connue).

Sur la figure 8.6 nous avons regroupé les graphiques donkaptl /D?), associés aux trois
valeurs du rayon du nanocristal central. Pour chaque giqaphies 600 données correspondant a une
unique charge dans le voisinage du nanocristal centrargpriésentées par une croix bleue alors que
les 100 données de configurations a six voisins chargésratiquées sous forme d’une croix rouge.
Sur chaque graphique, la droite en pointilles noirs cpaad a la droite de régression associée aux
données.

D’une valeur de rayon a l'autre, les valeurs prises par tedfficientsa et 5 de la droite de
régression varient legerement (plus que dans le cas tson), mais il est clair que la loi (8.2)
représente parfaitement la variation d’énergie indpéela présence d’'une charge dans le voisinage
d’un nanocristal central donné.

Afin de quantifier la dispersion autour de la droite de régogs nous calculons I'ecart relatif
d’énergied AE, entre la loi (8.2) et les énergies issues du modele 3D :

(o/D? + B) — AE,(D)

SAE, = XE.(D)

(8.6)

La figure 8.7 regroupe les données obtenues pour les trgigisa On constate quelques écarts
supérieurs a 10 %, mais généralement I'erreur comnmseibsant la loi (8.2) est inférieure a 10 %.
Cette erreur est raisonnable au vu du nombre de configusatjoiil faudrait considérer si I'on ne
pouvait pas utiliser cette loi pour rendre compte de lagmés de charges au voisinage du nanocristal
central.
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FIGURE 8.6 —Variation d'énergieA E. duea la présence d’une unique charge (croix bleues) ou de 6 charges
(croix rouges)a une distanceD (ou D) du nanocristal central trage en fonction dé/D? (ou1/D?). (a) Pour
un rayonrg = 1.6 nm. (b) Pour un rayomy = 2 nm. (c) Pour un rayom, = 2.4 nm. Les droites de&gression
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8.3.3 Bilan

En ne considérant que les décalages en énergie dus aésenge de charges au voisinage
du nanocristal central, il est possible de reproduire ckit efrace a la loi (8.2). On commet
nécessairement des erreurs en utilisant cette loi (glmaent inféerieures a 10 %), mais elle rend
possible la prise en compte de tous les voisinages possablds toutes les combinaisons de charge
associées a un voisinage donné de nanocristaux prevoisiss.

Il n'a pas été possible de relier les coefficienét 5 de cette loi aux données, trop nombreuses,
caractérisant une couche de nanocristaux. Il est donessate de calculer ces coefficients a partir
d’un jeu limité de simulations par le modele 3D décrit &iagitre 6.
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Chapitre 9

Modele d’'un nanocristal unigue avec
couplageelectrostatique

Ce chapitre présente l'intégration, dans le modéletartgle nanocristal unique isolé, des approches
développées dans les chapitres précédents. Les atipls de ce nouveau modele sont également
discutées.

9.1 Prise en compte du couplagélectrostatique

9.1.1 Synthese

Le modele de nanocristal unique isolé, décrit dans lexpittes 2 a 4, repose sur une symétrie
cylindrique permettant de résoudre les difféerentesaéqns du modele par lintermédiaire de
géomeétries 2D axi-symétriques. Des lors que I'on chera tenir compte d’un voisinage réaliste de
nanocristaux, il faut envisager de remettre en cause agsé@jées, les configurations de nanocristaux
premiers voisins ayant rarement la symétrie cylindrigeguise, comme on a pu le voir dans le
chapitre 5.

Néanmoins, si I'on ne cherche a caractériser que le metalccentral, le chapitre 7 a montré
gu'il était possible de remplacer un voisinage de nantaurs premiers voisins vides par un
anneau, de volume équivalent a celui des nanocristawsingidont les rayons caractéristiques sont
judicieusement choisis [cf. équations (7.2)—(7.6)]. &beurs, il ressort du chapitre 8 que la présence
de charges dans le voisinage d’'un nanocristal peut €se pri compte, au moins pour la modification
d’énergie du niveau fondamental, par une loi empiriquepgérfcf. eéquation (8.2)].

Bien que ces études aient été menées pour une confmuidgi nanocristaux située entre deux
conducteurs idéaux, les résultats sont transposablegsagdu modele de nanocristal unique isolé, ou
le nanocristal est situé entre un canal semiconducteune€lectrode métallique, si le potentiel a
l'interface canal / isolant est quasi constant. Cette Hyge ayant été vérifiee au chapitre 6, nous
disposons d’'une approche pour introduire les effets dulegepelectrostatique entre un nanocristal
et son environnement proche constitué des nanocristamiers voisins.
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Chapitre 9. Modele d’un nanocristal unique avec coupkdgetfostatique

9.1.2 Le mockle

La structure modélisée afin de prendre en compte le coep@begtrostatique di a I'environnement
d’'un nanocristal donné (d’'une couche plus ou moins étenest présentée sur la figure 9.1. Le
nanocristal d’intérét, de rayon, est toujours placé a une distaricedu canal semiconducteur et a
une distancé, de la grille de contrble. L'épaisseur totale d’oxyde aestiée patd = hy +2 g+ hs.

FIGURE9.1 — Structure axi-symtriqgue retenue pour
mockliser un nanocristal unique couph un voisinage
électrostatigue, dans un oxyde égaisseur H. Le
nanocristal (NC) depaisseur rq est sitie a une distance
hy du canal semiconducteur k% de la grille de contdle.
i Le voisinage est reseng par un anneau de rayoR;
. Channel géréré par un cercle de rayon,. L'anneau est plag a

‘ une distancé:; du canal.

Comme annonceé plus haut, le voisinage du nanocristalg&genté par un anneau de voluvig
égal au volume total occupé par les nanocristaux premvieisns [équation (7.2)]. Cet anneau,
constitué du méme matériau que les nanocristaux, esttéaisé par un cercle générateur de rayon
r¢, €t un rayoni,. Les contraintes sur le volume de I'anneau imposent [éouét.4)] :

Viot
= A
,rt 2 7T2Rt ) (9 )
ou R, est donné par [équation (7.3)] :
" D,V,
= Vit

avecD, la distance entre le centre du nanocristal d’intérét eeldre du nanocristal premier voisin
de volumeV,, etn le nombre de nanocristaux premiers voisins de la configuratianneau est
positionné a une distanég du canal donnée par [équations (7.5) et (7.6)] :

hly + Ty Vl/

htzzg—rt. (9.3)

ou hy, etr, sont respectivement la position par rapport au canal eytanrd’'un nanocristal voisin.
Cet anneau rend compte de la présence de nanocristauxawittes du nanocristal étudié. Pour

introduire I'effet des charges présentes dans ces natagx, le spectre énergétique du nanocristal
central est décalé en bloc de la quantite, donnée par [équation (8.2)] :

AE=Y 4 (D& + 5) (9.4)
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9.2. Implémentation du couplage électrostatique

avecd, l'indicateur de la présence d’'une charge ou de son absesmte léd nanocristal voisin

(6, = 1 avec une charge, 0 sinon). Dans I'équation (9.4), les ciefiis et 5 sont déterminés
grace a une simulation par le modéle 3D d’'un nombre té&tkiiconfigurations aléatoires issues des
distributions des caractéristiques de la couche a nsmtghoir chapitres 5 et 8).

Au final nous disposons d’'un modéle ayant une symétriendyilijue, capable de rendre compte
d’un voisinage €électrostatique autour d’un nanocrisaaipulier. La partie modélisation fine concerne
toujours un unique nanocristal. La section suivante sigppla décrire les modifications apportées
au modele du nanocristal unique isolé existant afin derenett ceuvre ce nouveau modele.

9.2 Implémentation du couplagetlectrostatique

9.2.1 Mise en place de l'anneau

Si I'on se réfere au chapitre 3, il y a peu de modificationsffactuer pour le nouveau modele.
La principale modification concerne la géométrie assm@eil nanocristal. En effet pour incorporer
'anneau représentant les nanocristaux voisins, il f&find un sous-domaine supplémentaire dans
la géométrie 2D du nanocristal (cf. figure 3.2a). Ce sausaine est un disque de rayen dont le
centre est situé a une distangede I'axe de symétrie du modele (I'axe dgset dont le bord inferieur
est distant dé; de la limite inférieure. Par conséquent, la géométbea®sociée au nanocristal est
remplacée par la géométrie de la figure 9.2.

Comme seule la constante diélectrique change dans ledsonaine nouvellement introduit, le
reste de la modélisation demeure identique. Le potealestrostatiqué’ss ainsi que les diverses
fonctions d’onde, sont obtenus exactement de la mémeemagie dans le modele du nanocristal
unique isolé (cf. chapitres 2 et 3).

Les seuls scripts concernés par cette modification somat e_geom cr eat e_nesh, et
create_appl .

z [nm]

) C

FIGURE 9.2 —Géonttrie 2D du nanocristal, modée
pour prendre en compte un anneau approximant les
r [nm configurations de nanocristaux premiers voisins.

o b-—— -
(%))

-
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-

[&)]
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Chapitre 9. Modele d’un nanocristal unique avec coupkdgetfostatique

9.2.2 Introduction de la correction d’énergie AE.

Il existe deux possibilités pour introduire la correctabgnergieA E£. qui décalera en bloc le spectre
d’énergie du nanocristal central [equation (9.4)]. S@itlécalage est introduit au méme niveau que
le décalage en énergkg, engendré par la présence d'une charge dans le nanocestahl (voir
chapitre 2, page 20), c’est a dire apres I'appel du scgotput eNC | vl _shi ft, dans le script
comput e4m(voir figure 9.3). Soit il est introduit lors de la phase detpoaitement, avant I'appel
du scriptr esanpl i ng.

De facon rigoureusé\ E.. doit étre introduit au méme niveau qgle. En effet, le spectre d’énergie
du nanocristal intervient dans les calculs des coefficidatmatrice tunnel (2.19), par I'intermédiaire
du vecteur d’ondéZH. L'intégration spatiale donnant lieu aux coefficientsrtehest effectuée dans
le corps du scriptonput e4m Aussi, selon que le décalageF, est pris en compte ou non, les
coefficients tunnel different plus ou moins.

Néanmoins, prendre en compte ce décalage au plus totlelarestement impose de refaire le
calcul complet du modele pour chaque configuration de eheogsidérée, méme si le nanocristal
central et 'anneau associé sontidentiques. Par corans,lé cas contraire, seul le post-traitement doit
étre refait si une configuration de charge change. Il est i@ avantageux d’effectuer le décalage
du spectre du nanocristal a I'issue des calculs standa&lsie si cela revient a avoir des coefficients
tunnel déterminés en I'absence d’un voisinage de charge.

( computedm ) ( compute_all )

g,xfem4,vVg,m g,xfem3
Y
computeNC_1lvl shift compute_es
DEc—) gl,xfem4,Vg,m g,xfemd
Y QP
WF_NC L )
computeWF_NC Vg, m
Y
g2,xfem4,Vg,m computedm
Y
WF_CNL_2 WF_CNL
computeWF_CNL g5,xfemé
g3,xfemd4, Vg, m
Y
WF_GT_2 WF_GT
computeWF_GT

g4 ,xfemd
Y

Calcule toutes les
combinaisons
de coefficients

tunnel

Y

FIGURE9.3 — Algorithmogrammes
simplifiés des scriptgonput e4met
conpute.al |. Les feches rouges
indiquent les emplacements possibles
Fin pEC—>> pour introduire le &calageAE,.

A At |

g6,xfemé

g5,xfemd

Y



9.2. Implémentation du couplage électrostatique

Impact des deux approches

Afin d’évaluer I'impact de I'une ou 'autre des solutionsgsibles, nous considérons un cas particulier
pour lequel les deux approches seront appliquées. lltdagcas d’un nanocristal central de rayon
ro = 2 nm entouré de six nanocristaux voisins de rayons respegti= 1.41 nm,r, = 1.65 nm,

r3 = 2.73nm,r, = 2.51 nm,r5 = 2.13 nm, etrg = 1.17 nm, comme on peut le voir sur la figure 9.4.
Chaque nanocristal est séparé du nanocristal centraingagistance bord a botg correspondante :

by = 2.5nm, by = 3.50 nm, b; = 5.28 nm, b, = 2.66 Nm,bs = 6.56 nm, etbg = 3.78 nm. On a donc
un anneau équivalent de rayon générateur 1.15 nm et de rayorR, = 8.77 nm (en traits pointillés
sur la figure 9.4).

10@@

% 0 @ @) (1) FIGURE 9.4 —Repksentation goreétrique de
la configuration de nanocristaux premiers
- ® voisins avec laquelle sont tésts les possibi-
10 @ lités d’introduction deAFE,. dans le modle.
Les cercles en pointés repésente I'anneau
0 em O™ équivalent utili€ dans les calculs.

Généralement il suffit de calculer les differents coedfits tunnel du systéme pour une vingtaine
de tensions dans lintervalle d’étude (it < [0;5] V). Ensuite, pour les deux approches, on
ré-echantillonne l'intervalle d’étude avec autant @ddeurs de tension que I'on veut grace au script
resanpl i ng. La comparaison des coefficients tunnel n’étant pas siifipyeen a beaucoup trop
a considérer), nous comparons les courants transitaoailal au nanocristal, = I, _, .., pour les
deux approches, et pour difféerentes configurations degehar

La figure 9.5a présente les résultats de simulation damevalle de tension pour lequel le
maximum de courant est obtend/; € [3.5;4.3] V. Les courants sont donnés avec une échelle
logarithmique pour une meilleure visibilité des fins de comparaison, les courants obtenus pour
le m&me nanocristal mais lorsque celui-ci est isolé (seupuge), ou en présence de nanocristaux
voisins vides (courbe bleue) sont aussi indiqués. Lesatisiobtenus en présence d’une charge dans
le voisinage (dans le nanocristh), ou lorsque les six nanocristaux sont chargés sont septés
respectivement par les courbes vertes et noires, avecitndrdinu lorsque le décalage en énergie
est introduit dansonput e4m et un trait pointillé dans l'autre cas.

Pour les deux possibilités envisagées, les differems présents sur les courbes continues ou
pointillées apparaissent rigoureusement pour la méms&de appliquée, et ceci quelle que soit la
configuration de charge envisagée (courbes vertes ousho®d® ne commet donc pas d’erreur sur
I'évaluation des tensions pour lesquelles les diffegeritansitions a travers la structure ont lieu, par
'une au l'autre méthode d’introduction du décalayé..

Par contre I'intensité des différents pics differe désolution a I'autre, en accord avec ce qui a été
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(a) v, V] (b) v,V

FIGURE 9.5 —(a) Couranta travers le nanocristal central de la configuration de la fig@.4, pour diférents
voisinages : le nanocristal isel(courbe rouge), le nanocristal enggence de I'anneagqguivalent seul (courbe
bleue), le nanocristal chargg (courbes vertes), et les six nanocristaux clkar@courbes noires). Les poinéfl
indiguent queA £, est introduit en post-traitement. (b) Variation relativéntensité 61, entre les deux modes
d’introduction du dcalage erénergieAE,, pour une charge dans le nanocristhl ou les six nanocristaux
charggs.

dit plus haut (difference entre les coefficients tunnepeesifs). Pour évaluer cette difféerence, nous
calculons la variation relative d’intensité, entre le couranf,, evalué avec le décalage d’énergie
introduit danconput e4m et le courant, évalué dans I'autre cas (post-traitement) :

(9.5)

Ces calculs sont réalisés pour les deux configuraticersgoiéntes : une charge dans le nanocristal 1, et
six charges dans le voisinage du nanocristal central.eésgtdts sont regroupés sur la figure 9.5b. On
constate que pluA E, est grand (6 charges), plus la variation relative d’inténsst grande. L'erreur
sur le courant peut étre importante (autour de 50 % dansscpasticulier), mais elle est tres sensible
a la configuration de nanocristaux considérée (vétitiodaite par ailleurs).

Il faudrait une étude systématique plus poussée pouir ave estimation fiable de l'erreur
moyenne attendue dans le pire des cas (tous les nanocrgdtargés). Néanmoins, au vu des temps
de calcul requis pour I'obtention d’'une courbe en tensiangsdconde méthode d’introduction du
décalage en énergiAE,. semble préférable (post-traitement), d’autant plus Eestimation des
tensions d’apparition des pics de courant est identique tendeux cas. En effet, il faut quelques
heures pour I'obtention de la courbe avec I'anneau seudretilslement le méme temps pour un calcul
ou le décalage d’énergie est introduit darsrput e4m alors qu'’il ne faut que quelques secondes
pour déduire les courbes pointillees a partir du casalekau seul en post-traitement!

Bilan

Il serait plus exact d’introduire la correction d’énergiefs. au début du modele (a la suite de
conmput eNC _| vl _shi ft dansconput e4m voir figure 9.3), mais le modele 2D axi-symétrique
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nécessite déja un temps de calcul assez élevé. Il fant dhoisir la méthode comportant le moins
de calculs, tout en ne faussant pas trop les résultatst @éesquoi nous avons finalement décidé
d’ajouter le décalage en énergie”, en post-traitement du modele.

9.3 Implications du mocele

9.3.1 Retour sur l'analyse du voisinage d’un nanocristal

Dans le chapitre 5, nous avons caractérisé le voisinagae danocristal central dans le cas
de distributions particulieres des parametres déefnis$ga couche de nanocristaux (dont chaque
nanocristal central considéré fait partie). Les panaesedéfinissant ces differentes distributions sont
indigués dans la table 5.1, et redonnés dans la table 9.1.

types o, utilises dans le chapitre 5 pour les

distributions dfinissant les rayons, distances bord
Iy 2.0 3.7 2.5 a bord, et distances au canal d’'une couche de
o, 0.4 0.9 05 nanocristaux (table 5.1).

v | r[nm] | & bordb [nm] | canalh; [nm]

Le remplacement des nanocristaux premiers voisins par ngsanequivalent nécessite d’étudier
quelles sont les distributions obtenues pour les parawnée I'anneau.

Distributions associesa I'anneau

L'anneau est déterminé a partir du volume total,, des nanocristaux de la configuration gu’il doit
remplacer, ainsi qu’a partir de la distance moyenne emfseceéntres des nanocristaux [moyenne
pondérée, cf. équation (9.2)]. De ce fait, les paraesetaractéristiques de I'anneau sont fortement
corrélés aux distributiong(r; i, o) et g(b; pup, o).

En ce qui concern&y, il est essentiellement corrélé a la distribution degre. Il est difficile
de déterminer analytiquement la distribution des volueesartir de celle des rayons. En analysant
les 10 configurations du chapitre 5, on trouve que la distributisnaelle d’une loi log-normate
(figure 9.6a). L'ajustement de I'histogramme établi aveademble des données par une telle loi
nous donne les parametrgg = 5.37 et oy, = 0.25. Si I'on répéte le traitement en filtrant les
données selon le nombre de nanocristaux associés afiguration, on retrouve une loi semblable,
mais de caractéristiques difféerentes (voir table soufglare 9.6d). Les courbes obtenues pour les
trois nombres de nanocristaux majoritaires (5, 6 et 7), gims la courbe regroupant 'ensemble des
données (courbe notée "tout”), sont tracées sur la figud. On constate une nette dépendance du
volume avec le nombre de nanocristaux voisins.

Le méme type d’analyse est répété pour le rayhret le rayon du cercle générateyr Les
résultats sont regroupés sur les figures 9.6b-c et 9.6ethbles associées. Dans les deux cas, les

1En fait, la variable représentambg (Vi) suit elle-
méme une loi normale de parametrgsetoy .
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FIGURE 9.6 — Fréquences d'apparition obsdrgs des diffrents pararatres caractrisant les anneaux
équivalents d&0® configurations de nanocristaux (NCx) premiers voisins giegphiques (aj (c) comparent
les histogrammes aux distributionsétiriques d’ajustement, les graphiques &Jf) donnent la épartition
selon les nombres de voisins majoritaires, "tout” régentant I'ensemble des d@as. Chaqgue table asséei
a une colonne indique les doams caradristiques de la loi d’ajustement concém

distributions associées sont des gaussiennes (counbgsseur les figures 9.6b-c). On note une forte
dépendance du rayaR, avec le nombre de nanocristaux voisins, ce qui @taitiori prévisible. En
effet, une configuration ayant peu de nanocristaux est tgotent plus proche du nanocristal central :
il faut plus d’espace entre les nanocristaux avec plus dg@ngjidonc on s’éloigne du nanocristal. On
retrouve cet aspect sur les moyennes des distributionte @eppendance est aussi présente pgur
mais de fagon moins nette.

La position de I'anneau par rapport au canal, est quant a elle essentiellement reliee aux
distributions g(h1, pn,, on,) €t g(r; ur,0.). La encore il est difficile d’établir une distribution
analytiquement. Néanmoins, comme on peut le voir sur lardigu7, on identifie ici aussi une
distribution gaussienne. La dépendance avec le nombreadecristaux voisins existe, mais tout
comme pour, elle n’est pas tres forte.

Méme s’il n’est pas possible de relier directement lesithstions caractérisant les nanocristaux
d’'une couche aux distributions des caractéristiques deseaux associés, on constate que
ces distributions sont généralement des gaussiennesgpfion faite du volume des anneaux).
Connaissant les distributions spécifiant une couche etunde’similaire & celle menée au chapitre 5
permet d’obtenir rapidement les distributions associ@as anneaux, et ceci avec des calculs
relativement légers.
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2X10 . . . 2X1O T
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FIGURE 9.7 —Fréquences d'apparition obséres de la positiorh; caracérisant les anneaukquivalents
de 10% configurations de nanocristaux (NCx) premiers voisins : ¢ajnparaison de I'histogramme et de
la distribution treorique d'ajustement, (b)épartition selon les nombres de voisins majoritaires, ttou
représentant I'ensemble des d@s. Les dorées caradristiques de la loi d’ajustement gaussienne sont
indiguées dans la table.

Constquences pour les simulations

Indépendamment des observations précédentes, ongeenque les distributions associéeB,ar;,
et h; (anneaux, cf. tables des figures 9.6 et 9.7) sont relativenesireintes en comparaison des
distributions originales (nanocristaux, cf. table 9.1).

Afin de mener les études statistiques inhérentes a latéaisation de I'effet du désordre d’'une
couche, il est nécessaire de calculer de nombreaux digppsiur des jeux de parametres appartenant
aux distributions géométriques. Dans leurs travauxguténts, A.-S. Cordaat al. ont discrétisé
'espace des parametres géométriques associés aelendel hanocristal unique en tenant compte
des distributions. Les dispositifs associés aux coupks@tisésiy, h1) ont été calculés de maniere
systématique pour pouvoir caractériser 'impact dwdée [47,48,57].

Avec le modele actuel, il y a trois nouveaux paraméetresg#riques a prendre en compte : le
rayon Ry, le rayon du cercle génératet)r et la distance au canal. Il faut donc discrétiser un espace
de dimension 5 pour avoir acces aux informations sur lems. Mais comme les distributions
associées aux nouveaux parametres sont d’extensidiveet@nt réduites, il ne devrait pas étre
nécessaire de générer trop de dispositifs pour avoibonee représentativité des parametres, ce qui
est plutot favorable.

Il faut noter que le choix d’appliquer la correction d’égier associée a la présence de charge
en post-traitement est aussi guidé par ces arguments féinddns le cas contraire, le décalage en
energieA F, deviendrait un sixieme parametre de I'espace des parasw explorer ...

9.3.2 Limites d’utilisation

Il est compliqué d’établir une limite claire permettart dire a partir de quelle distance le couplage
électrostatique peut étre négligé. Cela dépendaisadie la geométrie du dispositif et de la sensibilité
de détection expérimentale.

Sur la figure 9.8a, on a représenté les variations d’érmé}r@g” entre le niveau fondamental d’'un
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FIGURE 9.8 —Décalages erénergie en fonction de la distance bakdbord, (a) pour un nanocristal vide,
(b) pour un nanocristal chakg

nanocristal central isolé (de rayep = 1 nm ou 3 nm) et celui du nanocristal central en présence
d’'un nanocristal vide de rayory, = 3 nm a une distance bord a bobdvariable, pour plusieurs
épaisseurs d’isolant’. On observe clairement que le taux de décroissance dénessi bien de

que de I'épaisseuf! du dispositif. La tendance est la méme pour la variatiendigie due a la
présence d’'une charge dans le nanocristal voisin (fig@te) 9.

Au final, selon la sensibilité en tension qu’il est possiikdteindre, on a une sensibilité d’énergie
associée. En effet on voit sur la figure 9.5a que des déeskaménergie se traduisent par des décalages
en tensions. Il est alors possible de déterminer a pagtiguklle distance bord a bord I'influence
électrostatique peut étre négligée.

L'exemple de la figure 9.8 ne considere qu’'un nanocrist@incet on sait déja qu’en-dessous
de 10 nm, il faut nécesairement prendre en compte le coe@gtrostatique. Il est donc probable,
gu’avec en moyenne six voisins, la limite soit repoussédeada de 10 nm.

9.3.3 Impact des charges sur la iethode de simulation

Nous disposons a présent d'un modele de nanocristaliarigec couplage électrostatique, permettant
de caractériser un nanocristal en tenant compte au miegom®oisinage électrostatique. Il s’agit
maintenant de proposer des stratégies de simulation gploier ce modele.

Connaissant une configuration de nanocristaux donnde ¢tela figure 9.9 par exemple), chacun
des nanocristaux peut étre caractérisé avec son engnoent de nanocristaux vides associés. Ici nous
nous limiterons au premiers voisins uniquement : il fautaoonnaitre le voisinage du nanocristal
central jusqu’au deuxieme ordre.

Dans notre exemple, la configuration est située dans uansal'épaisseur/ = 9 nm. Le
nanocristal central a un rayep = 1.89 nm, et ceux des nanocristaux premiers voisins sont indiqué
avec leurs distances au nanocristal central et par rappadrsal, dans la table 9.2. On cherche dans
la suite a déterminer le temps de chargdu nanocristal central.
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15¢

O
o O

@ Q FIGURE9.9 — Une petite couche avec le na-
10y Q O | nocristal central (en rouge) entoér par ses
-15} ] nanocristaux voisins jusqu’au deeéxne ordre.
Chague nanocristal premier voisin a donc un
X (nm) voisinage cara@risé.

y (nm)
O
O
@ |
OYe® o

NC 1] 23] 4]5] 6
r, [nm] | 2.16| 2.03| 1.89| 1.88] 2.00| 1.83
b, [nm] | 2.63| 4.47| 1.52| 4.11| 3.39| 3.92
hi, [nm] | 1.34| 1.47| 1.61| 1.62| 1.50| 1.67

TABLE 9.2 —Paranetres @finissant la configuration de nanocristaux premiers vaisia la figure 9.9.

De I'ordre de chargement

A l'aide du modele de nanocristal unique avec couplageti@statique on peut donc, entre autres,
déterminer la probabilitd”;, donnée par I'équation (2.32), pour qu’il y ait une chadpns les
nanocristaux 0 a 6, lorsque leurs environnement respestift vides. La figure 9.10a présente
I'évolution de P, avec la tension de grillé/, pour chacun des nanocristaux. On voit que les
nanocristaux 1, 2, et 5 se chargent avant le nanocristaid et dans cet ordre), et a quelle tension ils
se chargentA chacune de ces tensions, pour lesquelles on a choisiarbitrent?; = 95 %, il faut
corriger les caractéristiques du nanocristal central penir compte de la présence de ces charges
dans son environnement (prise en compte des décalafeassociés). Au final, avec cette stratégie,
on obtient la courbe du temps de charge par le calcul ditdefpsur la figure 9.11.

Comme on I'a vu précédemment, la prise en compte des chargeur effet de décaler vers les
tensions supérieures les pics de transition associéaracristal central. Par conséquent, la transition
de I'état vide a I'état chargé pour le nanocristal cahse décale vers la droite a chaque nouvelle
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FIGURE 9.10 —Probabilite P, pour que les nanocristaux de la configuration de la figure @i@rg chargs :
(a) dans le cas du calcul “rapide”, (b) dans le cas du calculrfglifie”, et (c) dans le cas du calcul ‘etaille”.
La position de la courbe assd@s au nanocristal (NC) central (NC Ogfinit I'ordre de chargement.
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NCx vides

—rapide
10" | — simplifie
detaille

FIGURE 9.11 —Temps de charge. du nanocristal
central en fonction de la tension de grill§, selon

les straégies de calcul retenues pour le remplissage
des nanocristaux voisins (calculs “rapide”, “sim-
plifie”, et “détaille”). La courbe asso&e au cas

L 8 S s des nanocristaux (NCXx) voisins vides est mise pour

v, comparaison.

charge ajoutée. Les nanocristaux 3 et 4 vont alors poegailement étre chargés avant le nanocristal
central, et avec ces nouvelles charges, le nanocristah8s@ussi chargé avant le nanocristal central
(figure 9.10b). La courbe du temps de charge ainsi obtenu@diguée sur la figure 9.11 sous la
terminologie “simplifié”

Les stratégies précédentes n’'integrent pas le faitlgumanocristal 1 appartient au voisinage du
nanocristal 2, et que par conséquent ce dernier ne va pdsaggec a la méme tension que si son
environnement était vide. Il en est de méme pour chacunndascristaux premiers voisins, qui
interviennent dans le voisinage respectif de leurs voissngon tient compte de ce dernier cas de
figure, I'évolution deP; avec la tension de grill&, pour chacun des nanocristaux est donnée sur la
figure 9.10c. On constate que l'ordre de chargement diffesecas précédents. En effet on charge
dans l'ordre 1, 5, 2, 3, 4, et 6 au lieu de 1, 2, 5, 3, 4, et 6 (fiQui®a). Cela conduit a la courbe
obtenue par le calcul dit “détaillé” sur la figure 9.11.

Si I'on analyse la figure 9.11, on constate clairement qudrktégie de prise en compte des
charges dans le voisinage du nanocristal central changedatéristique donnant le temps de charge
associé au nanocristal central. Au final, on peut commetteserreur de I'ordre de quelques dixiemes
de \olt sur les tensions associées aux pics.

Dans les stratégies de calcul préecédentes, nous n’granen compte que les voisins de premier
ordre. Bien entendu, ce type de calcul détaille devraig @tendu a la couche, afin d’avoir une
meilleure précision sur l'influence électrostatique desiocristaux chargés au fur et & mesure de
leur chargement dans la couche.

Vers des simulations de couches de nanocristaux

La discussion effectuée plus haut est possible sur un deatelimension réduite. Mais pour réaliser
des statistiques sur des voisinages limités, ou mémergucauche complete, il faudrait automatiser
les calculs pour adapter les caractéristiques de chaquaenstal aux configurations de charge qui
leur sont associées. Le modele de nanocristal uniquea@wgulage €lectrostatique fournit alors les
informations élémentaires pour des approches plus dqugss telles que des simulations Monte-
Carlo par exemple.
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Conclusion generale

Ce travail de these a été consacré a la compréheng&na modélisation et la simulation, des
phénomenes physiques mis en jeu dans une mémoire flemtoanstaux. Le canal semiconducteur
considéré est dopg et la grille flottante est composée de nanocristaux deegagt de positions
variables. Le point de départ de mon travail a été un neodé nanocristal unique isolé qui existait
déja a mon arrivée au laboratoire. La premiere étapenaisté en 'amélioration de certaines parties
du modele. Ensuite, le modele a évolué afin de prendreospte le couplage électrostatique entre
les nanocristaux voisins dans la grille flottante, et di&uson influence sur le fonctionnement de la
mémoire.

Apres avoir assimilé la théorie inhérente au modedg dExistant et pris en main ce dernier,
j'ai apporté des améliorations a la modélisation aiéide I'électrode de la mémoire. A présent,
la nouvelle modélisation de la grille permet d’optimisar grocédure de calcul, en introduisant
des sous-bandes 2D arbitraires dans la grille métalliaes I'intervalle pertinent pour le calcul
des transferts tunnel nanocristal / grille et canal / gr{liegime d’inversion). Dans le régime
d’accumulation, le canal et la grille sont modélisés denkme facon avec des sous-bandes 2D
introduites arbitrairement, élargissant ainsi le doreale validité du modele de nanocristal unique
aux tensions négatives.

Une fois que I'amélioration du modele de nanocristal ueidsolé a été réalisée, je me suis
concentré sur I'etude du couplage électrostatiquexjaieentre les nanocristaux de la grille flottante.

Dans une premiere étude, nous avons caractérisé len&ges d’un nanocristal donné au sein
d’'une couche soumise aux fluctuations géométriques. Uathode a été utilisée pour générer
numeériguement les premiers voisins du nanocristal ceditrdérét. |l apparait que les configurations
de nanocristaux voisins les plus probables comportent &, Branocristaux, configurations qui ont
ensuite été utilisées dans plusieurs simulations.

Dans une deuxieme étude, le couplage électrostatiqgiie® em nanocristal central et les
nanocristaux premiers voisins a été abordé a partiriehelations issues d’'un modele 3D. Il a
été montré que les effets a prendre en compte sont :dsepce d’'un voisinage de nanocristaux
vides (voisinage diélectrique) qui modifie de manieratreément significative la fonction d’onde
du nanocristal central, de méme que I'energie qui lui esb@sée ; la présence d’un voisinage de
nanocristaux chargés (voisinage de charge) qui modifengisiement I'énergie de la fonction d’'onde
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Conclusion générale

du nanocristal par rapport a celle obtenue avec un voisid@lectrique. Ces deux effets pouvant étre
dissociés, I'analyse a été scindée en deux étapesssices.

Dans un premier temps, un modele d’anneau 2D axi-symigragété proposé puis validé, afin
de tenir compte du voisinage diélectrique. L'erreur madgrcommise sur I'estimation de I'énergie
de I'etat fondamental du nanocristal central (par conmiparaavec le modele 3D) est de 'ordre de
guelques meV. En ce qui concerne la fonction d’'onde asspai€attein8% d’écart relatif maximum.
Le modele proposé est donc satisfaisant pour prendrerapteaun voisinage de nanocristaux vides.
De plus il est compatible avec les contraintes d’utilisattans le modéle existant de nanocristal
unique isolé.

Dans un deuxieme temps, l'influence d’'un voisinage de @&hdngnocristaux chargés) sur le
nanocristal central a pu étre reproduite par une loi di@@n de I'eénergie du niveau fondamental
du nanocristal central. L'erreur commise reste infeeearl0%. Cette loi rend possible la prise
en compte de tous les voisinages possibles avec toutesd@sira@isons de charge associées aux
premiers nanocristaux voisins.

Enfin, les approches développées tout au long de ce tramtiété intégrées dans le modele
existant de nanocristal unique isolé. Un nouveau moddtena été établi. Les possibilites qu'il offre
ont été discutées succinctement.

Ce modele peut a présent étre appliqué a I'étude idduénce électrostatique d’'une couche
désordonnée de nanocristaux sur le fonctionnement declaaine. Pour réaliser des statistiques
sur des voisinages limités, ou méme sur une couche compldaudrait automatiser les calculs
pour adapter les caractéristiques de chaque nanocrigkalcanfigurations de charge qui leur
sont associées. Le modele de nanocristal unique avedagmuglectrostatique fournit alors les
informations élémentaires pour des approches plus dqugss telles que des simulations Monte-
Carlo par exemple.

Pour compléter cette description, il faudrait ensuite aligdr le couplage tunnel entre
nanocristaux de la couche désordonnée. La possibiéiteltrger un deuxieme électron sur un
nanocristal devrait egalement étre envisageée.
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Modelisation physique du stockage dans les nanocristaux de
mémoires Flash quantiques

L'objectif principal est d’'affiner la compréhension dessppbmeénes de charge / décharge d’'une mémoire
flash a nanocristaux a partir de la modeélisation d'un seulocristal. Ce travail est basé sur un modele de
nanocristal unique isolé existant.

Tout d’abord, une amélioration de ce modele a été séaliavec une nouvelle modélisation de la grille
métallique et du canal semiconducteur dgpén régime d’accumulation. Le continuum d'énergie 3D est
représenté par une succession de sous-bandes 2D clpmigiesonserver la densité d'états.

Ensuite, le but a été d’'inclure le couplage électrogtatiexistant entre les nanocristaux. Une méthode a été
développée pour caractériser le voisinage d’'un nastatrparticulier au sein d’une couche désordonnée : les
premiers voisins d’'un nanocristal sont alors généramdeiere réaliste.

Puis une étude sur le couplage électrostatique a paetr gimulations tridimensionnelles entre un
nanocristal d'intérét et les nanocristaux premiers iugisa été effectuée : on peut dissocier l'influence du
voisinage diélectriqgue (nanocristaux vides) de celle disimage de charge (hanocristaux chargés). Pour
chacune des influences, une méthode de prise en compter@Esistaux premiers voisins a été développée,
en veillant a étre compatible avec le modéle du nanatrishique isolé. Aprés validation de ces deux
approches, un modele de nanocristal unique tenant comagtimfiuence électrostatique des premiers voisins
a pu étre élaboreé.

Mots-clefs: modélisation, effet tunnel, mémoire a nanocristaaxjahe désordonnée, couplage électrostatique,
transfert de charges.

Physical modeling of charge storage in the nanocrystals ofaw
generation Flash memories

The main objective is to refine the understanding of the phmema of charge / discharge of a nanocrystal
flash memory from the modeling of a single nanocrystal. Thiskwis based on a previous model of a single
isolated nanocrystal.

First, an improvement of this model was carried out with a nevdeling of the metal gate and tpaloped
semiconducting channel in accumulation regime. The 3Dicoain of energy is represented by a succession
of 2D subbands selected to keep the density of states.

Then, the goal was to include the electrostatic couplingrben the nanocrystals. A method was developed
to characterize the neighborhood of a particular nanaakysta disordered layer: the first neighbors of a
nanocrystal are then generated in a realistic way.

Next, a study of the electrostatic coupling from three-disienal simulations between a nanocrystal
of interest and the first neighbor nanocrystals was made: ameseparate the influence of the dielectric
neighborhood (nanocrystal empty) from the charged neididmal (charged nanocrystals). For each influence,
a method taking into account the first neighbor nanocrystatsbeen proposed, ensuring compatibility with
the model of a single isolated nanocrystal. After validataf these two approaches, a model of a single
nanocrystal taking into account the electrostatic infl@eoicnearest neighbors has been developed.

Keywords: modeling, tunneling, nanocrystal memory, disorderededayelectrostatic coupling, charge
transfer.
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