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Résumeé

Le dépot d’un revétement antireflet sur les faces avant et arricre des cellules solaires est devenu
une étape indispensable de la production industrielle solaire. Ils constituent un moyen efficace et
peu codteux pour assurer une faible réflectivite et une bonne passivation des cellules
photovoltaiques en silicium. Ce travail de thése s’attache a optimiser, réaliser et caractériser
plusieurs couches antireflets de nitrure de silicium (SiN) associer aux couches d’oxynitrure de
silicium (SiON) et d’oxyde de silicium (SiO;) par la méthode PECVD, I'utilisation de ces
différentes structures sur les faces arrieres des cellules solaires de type PERT est une voie
envisagée pour améliorer leurs propriétés de réflexion et donc leur rendement de conversion.

Les différents empilements des couches antireflets ont été caractérisés optiquement, les résultats
confirment les différents résultats prédit par nos calculs théoriques, ils montrent que I’utilisation
des multicouches sur les deux faces permettent d’avoir une meilleure réflectivité. En fin, une étude
théorique de couche antireflet avec un indice graduel a été réalisée, le nouveau profil d’indice
construit dans ce travail permet d’avoir des couches antireflets moins absorbantes et des
réflectivités meilleures par rapport aux autres profils d’indices connus.

Les résultats précédent ont été complétes par une étude de optique réalisés a partir des couches de

SiO; et de SiNy: H sur la face arriére des cellules solaires de type PERT.
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Elaboration, Modeling and
Characterization of Illrd
Generation type Solar Cells
with Antireflective Layers
Gradual Index

Abstract

Depositing an antireflection coating on the front and back sides of the solar cells has become an
indispensable element in solar industrial production, have been considered as an efficient and
cheap material to minimize the silicon solar cell reflectivity and to ensure an excellent passivation.
This work aims to optimize, produce and characterize more antireflective layers of silicon nitride
(SiN) associate with layers of silicon oxynitride (SiON) and silicon oxide (SiO,) by PECVD
method, using these different structures on the rear side of the solar cell type PERT is a proposed
way to improve their passivation and reflection properties and thus their conversion efficiency.
The various stacks of antireflective layers were characterized optically; the results confirm the
different results predicted by our theoretical calculations, they show that use of multi-layer on
both sides make it possible to have a better reflectivity. Finally, a theoretical study antireflection
layer with a gradual index was performed, the new index profile constructed in this work allows
for antireflective layers less absorbent and best reflectivity compared to other known showings
profiles.

The results above have been supplemented by an optical study made from layers of SiO, and SiNy:
H on the back PERT type solar cells.
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Introduction Générale

Les dispositifs optiques modernes nécessitent de plus en plus 1’ajout de couches minces
permettant une meilleure transmission des ondes électromagnétiques dans un domaine particulier
(revétements antireflet), ou la transmission de certaines longueurs d’onde et la réflexion pour les

autres (filtres), ou encore des couches hautement réfléchissantes.

Le silicium a souvent été qualifié de matériau du siecle. Avec ses multiples formes et ses
nombreux composés (oxyde, nitrure, oxynitrure), ses domaines d’application ne cessent de
s’¢largir. Il est bien connu que les matériaux amorphes a base de silicium et ¢laborés sous forme
de couches minces jouent un réle important dans plusieurs domaines d’applications, notamment
I’optique et la microélectronique. Les composés tels que 1’oxyde de silicium (SiO5) et le nitrure de
silicium  (Si3Ng) sont largement utilisés pour la réalisation de dispositifs optiques modernes

comme les couches antireflets dans les cellules solaires.

Dans la fabrication des cellules photovoltaiques en silicium, le dépdt d’une couche mince
en utilisant 1’'un de ces composés sur les faces avant et arriere des cellules est une étape trés
importante. En effet, ces matériaux font office d’une couche antireflet (CAR) sur la face avant, qui
permet de réduire considérablement les pertes optiques et d’un réflecteur arriére sur la face arriére
pour récupérer les photons de grande longueur d’onde. De plus, leurs compositions chimiques et
en particulier sa grande teneur en hydrogéne pour le nitrure de silicium hydrogéné, leurs conférent
des propriétés remarquables pour neutraliser (passiver) les défauts situés a la surface et dans le
volume du silicium, notamment pour un substrat multicristallin. Toutefois, 1’exploitation des
différentes propriétés, particulierement optique n’est pas chose facile, pour cela la modélisation et
I’optimisation de ces couches est nécessaire. Ce travail de these s’attache a apporter une

contribution a la compréhension de ces matériaux et leurs utilisations dans le domaine solaire.

Une grande partie de ce travail a été consacré a la modelisation et a la simulation de couches
antireflet et des réflecteurs arriere. Une autre partie expérimentale a été réalisée, dans laquelle
nous avons réalisé plusieurs dépots de ces couches par le réacteur de dépdt chimique en phase

vapeur assisté par plasma (PECVD) pour confirmer nos différents résultats théoriques.

Le plan de cette these se décompose de la maniere suivante :

Au cours de premier chapitre, nous abordons le fonctionnement de la cellule photovoltaique en

silicium. Nous y rappelons le principe de la conversion photovoltaique, ainsi que les différents

facteurs influencant le rendement de conversion. Nous exposons également les technologies
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utilisées pour réduire les pertes, avec une attention particuliére sur la contribution des couches

antireflets.

Dans le chapitre Il, nous présentons dans un premier temps les différents matériaux utilisés
comme couche antireflet, une attention particuliere a été donnée pour le nitrure de silicium,
I’oxynitrure de silicium et ’oxyde de silicium. Ensuite, La technique de dép6t PECVD et les
principales techniques de caractérisation optiques utilisées sont  décrites (ellipsométrie
spectroscopique et mesure de réflectivité).

Le chapitre Ill expose la partie théorique de la thése, un apercu général sur les modeles et les
approches utilisés dans le domaine optique sont exposées. Nous présentons en détail 1’approche
utilisée au cours de ce travail qui est la Méthode de Transfert Matriciel (TMM). Nous abordons
ensuite en détail les équations optiques et leurs applications sur les différentes surfaces et
structures antireflets. Nous finirons ce chapitre par un résumé des principales équations optiques
(Réflectivité, Transmission et Absorption).

Enfin, nous verrons dans le chapitre IV, les différents résultats et les applications possibles des
combinaisons des couches antireflets pour la cellule photovoltaique. La premiere partie a été
consacré a 1’étude et ’optimisation des différents empilements antireflets avec, notamment, leurs
propriétés optiques sur la face avant des cellules. Au cours de la deuxiéme partie, nous validons
nos différents résultats théoriques par des résultats expérimentaux qu’on a réalisés au niveau de
I’Institut des Nanotechnologies de Lyon (INL). Une étude théorique sur les couches antireflets a
indice graduel a été réalisée par la suite. Enfin, nous terminerons ce chapitre par une étude des
propriétés optiques des empilements de diélectrique sur les faces arriéres des cellules solaire de
type PERT.

Page
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Chapitre | :

Cellules Photovoltaiques Classiques :
Principe, enjeux et perspectives

Introduction

Ce chapitre présente les bases indispensables a la compréhension du sujet. Nous aborderons
d’abord quelques notions sur la source d’énergie exploitée dans le domaine photovoltaique : le
rayonnement solaire. Nous  présenterons I1’étape standard de fabrication des cellules
photovoltaiques en silicium multicristallin. Nous décrirons ensuite le fonctionnement des cellules
photovoltaiques en silicium, leurs caractéristiques principales, ainsi les pertes physiques et
technologiques limitant leurs rendement. Enfin, nous étudierons en détail les technologies mises
en ceuvre pour améliorer les performances des cellules solaires, en se focalisant sur 1’apport des
couches antireflets & réduire la réflectivité sur la face avant de la cellule et & augmenter la

réflexion sur la face arriére.

1. Généralités sur le solaire

L’épuisement des ressources fossiles, a plus ou moins long terme, et la flambée des cours du
brut, la lutte contre les émissions de gaz a effet de serre, rendent urgents la maitrise des
consommations et la diversification des sources d’énergie : 1’utilisation et le développement des
énergies renouvelables.

On considére qu’une énergie est renouvelable, toute source d'énergie qui se renouvelle assez
rapidement pour étre considérée comme inépuisable (solaire par exemple). Les énergies
renouvelables sont issues de phénomenes naturels réguliers ou  constants  provoqués
principalement par le Soleil (I'Energie solaire) mais aussi par I’eau (Hydraulique), par le vent
(Eolienne), par différents déchets naturelles (Biomasse) et par la chaleur intérieur de la terre
(Géothermie) .

La figure I. 1 montre les différentes quantités d’énergie qu’on peut produire par les énergies

renouvelables en une année comparé a la consommation énergétique mondiale.
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Figure I. 1 : Potentiel de différentes sources d’énergie renouvelables [phtov]

1.1. Rappels sur le rayonnement solaire

Le soleil produit de 1’énergie en abondance, beaucoup plus que nous pouvons consommer.
Méme avec notre grand besoin d’énergie, le soleil fournit 10 000 fois la consommation de
I’humanité entiere.

Avec une espérance de vie de plusieurs milliards d’années, il est aussi la source d’énergie la plus
durable. Pour couvrir la totalité des besoins mondiaux en électricité avec le solaire
photovoltaique, une surface de 145 000 km? serait suffisante dans les conditions européennes
d’ensoleillement. Cette surface correspond seulement a 1,5% de la superficie de I’Europe.

Parmi les avantages que représente 1’énergie solaire :

v La densité de puissance maximale de rayonnement total a la surface de la terre est bien
plus élevée que les autres énergies comparables (1 000 W/m?).

v Le rayonnement solaire est accessible a tous.

v' Les zones ensoleillées sur la planéte correspondent en majeure partie aux régions du
peuplement humain.

v' L’évolution du rayonnement solaire au cours du temps est facile a prévoir.

v' L’exploitation de 1’énergie solaire n’entraine strictement aucun risque pour
I’environnement (marée noire, incident de réacteurs...).

v L’utilisation de I’énergie solaire peut permettre de soulager les tensions. internationales.
Elle contribue ainsi a 1’échelle mondiale a éviter les conflits militaires autour des énergies fossiles.
La Figure I. 2 montre la quantité de rayonnement solaire dans le monde en KWh/m?.an.

On remarque que la zone ou se trouve 1’Algérie est la zone la plus ensoleillée, avec un

ensoleillement qui dépasse le 2100 KWh/m?.an (au Sahara d’Algérie).
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Figure I. 2 : Rayonnement solaire a travers le monde [phtov]

1.2. Unités utilisées dans le solaire

L'éclairement ou irradiance est defini comme une puissance recue par une surface. Il
sexprime en W/m? (watt par métre carré). Le S.I. (Systéme International d’unités)
recommande d’utiliser le symbole E. L'irradiation ou rayonnement est 1'énergie recue par une
surface, elle s'exprime en J.m? (joule par métre carré). L'ISES (International SolarEnergy
Society) recommande le symbole H. D'autres unités plus courantes sont le Wh/m? (wattheure par
meétre carré) bien que ce dernier ne doive pas étre utilisé puisque n'appartenant pas au
systeme international d'unités(Sl).

Le soleil décharge continuellement une énorme quantité d'énergie radiante dans le systéme
solaire, la terre intercepte une toute petite partic de 1’énergie solaire rayonnée dans
I’espace. Une moyenne de 1367 watts atteint chaque metre carré du bord externe de
I'atmosphére terrestre (pour une distance moyenne Terre-soleil de 150 Millions de km),
c’est ce que I’on appelle la constante solaire égale a 1367 W/m2. La part d'énergie recue sur la
surface de la terre dépend de 1'épaisseur de I’atmosphére a traverser, celle-Ci est caractérisée par le
nombre de masse d'air AM.

Le rayonnement qui atteint le niveau de la mer & midi dans un ciel clair est de 1000 W/m? et
est décrit en tant que rayonnement de la masse d'air "1" (ou AM1). Lorsque le soleil se déplace
plus bas dans le ciel, la lumiére traverse une plus grande épaisseur d‘air, perdant plus d'énergie.
Puisque le soleil n'est au zénith que durant peu de temps, la masse d‘air est donc plus grande en
permanence et I'énergie disponible est donc inférieure & 1000 W/m?.
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Les scientifiques ont donné un nom au spectre standard de la lumiere du soleil sur la surface de la
terre : AM1.5G ou AM1.5D.
Le nombre "1.5" indique que le parcours de la lumiére dans I'atmosphere est 1.5 fois supérieur au
parcours le plus court du soleil, c'est-a-dire lorsqu’il est au zénith (correspondant a une inclinaison
du soleil de 45° par rapport au zénith). Le « G » représente le rayonnement "global” incluant
rayonnement direct et rayonnement diffus et la lettre « D » tient compte seulement du
rayonnement direct.
Signalons que, outre I’incidence de 1’atmosphére, 1’irradiation solaire dépend :

v de I’orientation et I’inclinaison de la surface,

de la latitude du lieu et son degré de pollution,

v

v de la période de I’année,

v' de I’instant considéré dans la journée,
v

de la nature des couches nuageuses.

2. Les notions sur les semiconducteur
La conversion du rayonnement solaire en courant électrique, appelée conversion
photovoltaique, est basée sur la notion de la jonction. Une maitrise de celle-ci nécessite une

connaissance adéquate de la physique des semiconducteurs.

2.1. Les bases

Dans une premiere approche (€électrique), le semiconducteur est considéré comme un
matériau solide avec une conductivité 10*> ¢ > 10® (Q.cm)™. Dans un semiconducteur, la
conductivité électrique est menée grace a deux types de porteurs : les électrons « libres » et les
trous.

La conductivité d’un matériau dépend de 1’état de la dernicre bande d’énergie occupée par
les électrons. Ainsi, pour une température de 0 K, un matériau conducteur a sa derniere bande
partiellement remplie alors que dans le cas d’un semi-conducteur ou d’un isolant, la derniére
bande occupée est complétement remplie (bande de valence) et la bande suivante est vide (bande
de conduction). Entre les deux, il y a une bande interdite d’une largeur qui est fonction du
matériau appelé communément “gap”. La valeur du gap différencie les matériaux semi-

conducteurs des matériaux isolants.
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2.2. Cas du silicium
L’industrie photovoltaique utilise aujourd’hui a prés de 90% le silicium comme matériau de
base pour les cellules photovoltaiques. Celui-ci présente I’avantage d’étre abondant sur Terre et de

s’extraire facilement de la silice (généralement sous forme de quartz).

10" ——— T —— 10°

- I

100 " 310
r:; \ E

5 '-_. 3 -1
S 10 10" =
g S
L2 10 T ERT E
=1 0
e F e C
5 . R
2 3 - , 2
g v 1 e
T . -
T . .3
@ 10 s 410° ©
3] . £
o . S
:ﬁ \\ F o
g8 10 \ E T

‘-\ 1
k E
10° PR R S R P S S R T VO 10

300 400 500 600 700 800 900 1000 1100 1200
longueur d'onde (nm)
Figure . 3 : Evolution du coefficient d’absorption du silicium et de la profondeur de pénétration

des photons en fonction de la longueur d’onde [Honsberg].

Le silicium est un semi-conducteur ayant une structure de bandes a gap indirect d’une valeur de
1,12 eV a température ambiante ce qui signifie qu’un photon d’une longueur d’onde inférieure a

1107 nm pourra générer une paire électron-trou. On parle de photogénération.

Le silicium possede également un gap direct a 3,4 eV qui donnera lieu a des transitions radiatives
pour des longueurs d’ondes inférieures a 365 nm. Concrétement, ces deux gaps vont permettre
I’absorption des photons incidents (création de paires ¢lectrons-trous) par le silicium dont

I’efficacité dépendra de la longueur d’onde des photons incidents (Figure 1. 3).

3. La cellule photovoltaique
La cellule solaire est un composant semiconducteur qui convertit 1’éclairement incident en
puissance électrique. Le phénomeéne mis en jeu, I’effet photovoltaique consiste en ’apparition
d’une différence de potentiel quand on génére des porteurs de charge par excitation lumineuse, au
voisinage d’une jonction.
La structure photovoltaique la plus classique est une mono-jonction. Le contacte de la face

éclairée a la forme d’une grille qui n’occulte qu’une faible portion de la surface (5 a 10%). La face
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arriere est entierement métallisée. Afin de réduire les pertes par réflexion du rayonnement

incident, une couche antireflet recouvre uniformément toute la face avant (Figure 1.4).
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Figure I. 4 : Exemple d’une cellule solaire classique [Bernard]
Les meilleurs résultats confirmés des cellules et modules solaires sont représentés dans les
Tableaux | et Il [Green]. Le Tableau I résume les meilleures mesures pour les cellules tandis que

le Tableau Il montre les meilleurs résultats pour les modules.

Tableau I les meilleurs résultats des cellules pour différentes technologies mesurées sous le
spectre de AM1.5 mondiale (1000 W/ m2) a 25 ° C [Green].

Classification Rendement | Surface | V¢ (V) Jee FF Description
(%) (cm?) (mAfem |- (%)
)
Si (Cristallin) 25.0+£05 4.00 0.706 42.7 82.8 | UNSW PERL[Zhao]
Silicium | Si (Multicrystalline) 204+£05 1.002 0.664 38.0 80.9 FhG-ISE [Schultz]
Si (Thin Film Transfer) 19.1+04 3.983 0.650 37.8 77.6 ISFH (43 pm thick)
[Petermann]
n-v GaAS (Thin Film) 28.3+0.8 | 0.9944 | 1.107 29.47 86.7 Atladevices
cells GaAs (Multicrystalline) 18.4+0.5 4,011 0.994 23.2 79.7 RTI. Ge Substrate
[Venkatasubramanian]
InP (Cristalline) 221+0.7 | 4.02 0.878 29.5 85.4 Spire. Epitaxial
[Keavney]
Amorph | Si (Amorphous) 10.1+0.3 1.036 0.886 16.75 67.0 Oerlikon Solar Lab
ous/hano Neuchatel[Benagli]
crystalli | Si (nanocrystalline) 10.1+£0.2 1.199 0.539 24.4 76.6 Kaneka (2 mm on
ne Si glass [Yamamoto]
Organic | Organicthin film 10.0+0.3 1.021 0.899 16.75 66.1 Mitsubishi Chemica
[Service]
Multijun | GalnP/GalnAs/Ge 341+£1.2 30.17 2.691 147 86.0 AZUR (monolithic)
ctiondev [Bett]
ices a-Si/nc-Si/nc-Si (thinfilm) | 12.4+£0.7 1.050 1.936 8.96 715 United Solar
[Banerjee]
a-Si/nc-Si (thin film cell) | 12.3+0.3 0.962 1.365 12.93 Kaneka
69.4 [Green 1]
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Tableau Il les meilleurs résultats des module solaire pour différentes technologie mesurées sous le
spectre de AM1.5 mondiale (1000 W/ m2) a 25 ° C [Green].

Classification Rendement | Surface | V¢ (V) N FF Description
(%) (cm?) (mA/cm?) | (%)
Si (crystalline) 22906 778 5.60 3.97 80.3 UNSW/Gochermann[Zhao 1]
Si (multicrystalline) | 18.2+0.4 | 14709 | 38.29 9.11 76.7 Schott Solar (60 serial cells)
[Bett]
Si (thin-film 82+0.2 661 25.0 0.320 68.0 Pacific Solar (1-2 mm on
polycrystalline) glass) [Basore]
GaAs (thin film) 23507 856.8 10.77 2.222 84.0 Alta Devices [Green 1]
CIGS 15.7+£05 9703 | 28.24 7.254 72.5 Miasole[Zhao 1]
CdTe 128+ 04 6687 | 94.1 1.27 71.4 PrimeStar [Green 1]

3.1. Principe de fonctionnement de la cellule photovoltaique
Le principe d’une cellule photovoltaique est de transformer des photons absorbés par un
semiconducteur en porteurs de charges électriques (électrons et trous). Cette création de charges
va entralner la création d’une différence de potentiel aux bornes d’électrodes et d’un courant
électrique dans un circuit connecté aux électrodes. La Figure 1.5 présente le principe de

fonctionnement d’un générateur photovoltaique d’¢électricité.

Electron
—

: ‘/—\)
Zone dopée N Electron (—)j ,} -/
B0 '

Trou
Zone dopee P

Figure 1.5 : Principe de fonctionnement d’une cellule photovoltaique
Une cellule photovoltaique comporte deux parties, I’une présentant un exces d’électrons et 1’autre
un déficit en électron, dites respectivement dopee n et dopée p. Lorsque la premiere est mise en
contact avec la seconde, les électrons en exces dans le matériau n diffusent dans le matériau p. La
zone initialement dopée n devient chargée positivement et la zone initialement dopée p chargée
négativement, il se crée donc entre elles un champ électrique qui tend a repousser les électrons

dans la zone n et les trous dans la zone p. Une jonction dite p-n a été formée.
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En ajoutant des contacts métalliques sur les zones n et p, une diode est obtenue. Lorsque la
jonction est éclairée, les photons d’énergie supérieurs ou égale a la largeur de la bande interdite Egq
(1,12 eV pour le silicium) communique leurs énergies aux atomes ou chacun fait passer un

électron de la bande de valence a la bande de conduction et laisse aussi un trou capable de se
mouvoir. Ce dernier, engendre ainsi une paire électron/trou [Abdo].

Si une charge est placée aux bornes de la cellule, les électrons de la zone n rejoignent les
trous de la zone p via la connexion extérieure donnant naissance a une différence de potentiel : le

courant electrique circule (Figure 1.6).
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Figure I. 6: Structure d’une cellule (a gauche) et son diagramme de bande (a droite) [ABDO].

3.2. Caractéristique électrique et parameétres de la cellule photovoltaique
La partie principale d’une cellule photovoltaique est une jonction PN. C’est I’éclairement de
cette jonction qui va générer des porteurs de charges et permettre de récupérer une puissance
électrique. On distingue deux régimes de fonctionnement qui dépendent de la polarisation de la
diode

supérieur a celui de la barriére de potentiel Vo) et la polarisation inverse qui correspond au régime

. la polarisation directe qui correspond au régime passant (si le potentiel appliqué est

bloqué (Figure I. 7 : courbe sous obscurité). En régime passant, la barriére de potentiel est levée,
les porteurs majoritaires peuvent traverser la jonction sans étre blogqués, un courant apparait. En
régime bloqué, seuls les porteurs minoritaires peuvent créer un courant dans la diode car ils n’ont
pas de barriere de potentiel qui les retiennent. Ce courant est le courant I ou courant de saturation.
Sous éclairement :
Les photons incidents vont générer des paires électron/trou dont le comportement va
différer selon la zone d’absorption :
» Dans la zone de charge d’espace (ZCE) engendrée par la jonction p-n, les pairs

électron/trou créées sont dissociées par le champ électrique. Les électrons sont accélérés
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puis injectés dans la zone n (émetteur) et les trous dans la zone p (base). Un courant
photocourant de génération est créé ;
» Dans les zones de base et d’émetteur, les porteurs minoritaires générés (trous dans
I’émetteur et électron dans la base) vont diffuser vers la ZCE. S’ils atteignent cette
derniéere avant de se recombiner, ils sont injectés dans la zone n pour les électrons et dans
la zone p pour les trous et deviennent majoritaires. Un photocourant de diffusion est créé.
Ces deux contributions s’ajoutant pour donner le photocourant de porteurs minoritaires résultant
loh. Qui est proportionnel a ’intensité lumineuse.
Sous obscurité :

Le courant dans une telle structure de type jonction p-n est appelé courant d’obscurité et il

a la forme suivante :

lops = Io (e — 1) (I
Avec
q est la charge élémentaire (q = 1.6.10™*° C),
V est la tension aux bornes de la jonction,
K est la constante de Boltzmann (k = 1.38.10% J.K™) et
T est la température (K)
n facteur d’idéalité de la diode
Ce courant d’obscurité correspond au courant de diode (Ig), le courant délivré sur une charge par
une cellule photovoltaique éclairée s’écrit alors :

1) = Ly, = Iops(v) (1.2)

Soit

Aav_
1(v) = Loy, — I, (eni — 1) (1. 3)
Ainsi, dans une cellule solaire, deux courants s’opposent : le courant d’éclairement et le courant

d’obscurité. La caractéristique d’une cellule sous obscurité est identique a celle d’une diode tandis

que sous éclairement la caractéristique a I’allure présentée sur la Figure I. 7.
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Figure I. 7: Caractéristiques courant-tension de la cellule photovoltaique sous éclairement et sous
obscurité.

L’intersection de la caractéristique courant-tension du dipdle associé a la cellule solaire
avec la droite de charge définit le point de fonctionnement de ce circuit. Les deux régimes
extrémes sont la tension de circuit (V,) ouvert mesurée aux bornes de la cellule sous éclairement
et sans circuit de charge et le courant de court-circuit (I.c) mesuré sous éclairement et en annulant
la tension aux bornes de la cellule. Quand on se place au plus prés du point de la caractéristique
courant-tension pour lequel la puissance électrique (Pr) délivrée a la charge est maximum.

B, =Vl (1. 4)
Avec I, et V, : courant et tension qui correspondent a la puissance maximale

Cette puissance s’accroit d’autant plus que le rapport de facteur de forme (FF) augment.

FF = Inim (I.5)

Voclec
Une autre caractéristique électrique importante est le rendement de conversion (1) qui est le
rapport entre la puissance électrique maximale fournie par la cellule solaire et la puissance
incidente (P;) qu’elle regoit :

Vinlm
g, = -2 100 (1. 6)

S : la surface totale de la cellule solaire

Le rendement de conversion dépend du spectre solaire. En fonction des caractéristiques
d’absorption du matériau semi-conducteur, une partie plus ou moins importante de ce spectre sera
utilisable pour la conversion photovoltaique. En effet, les photons dont 1’énergie est inférieure a la
largeur de la bande interdite ne sont pas absorbés par le semi-conducteur. L’énergie en excées des
photons absorbés se transforme en énergie cinétique, puis se perd thermiquement par collision
avec les atomes de réseau cristallin. D’autres facteurs tels que les pertes par réflexion sur la

surface éclairée malgré la texturisation et le dépdt d’une couche antireflet constitue une source
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importante de perte, les caractéristiques électriques propre a la jonction comme le facteur de diode

et la résistance série diminuent encore le rendement de conversion des cellules solaires.

a. Schéma électrique équivalent

L’équation (I.1) ci-dessous correspond & un cas idéal du fonctionnement de la cellule
photovoltaique. Pour tenir compte des limitations de la cellule et calculer le courant réellement
délivré sur la charge du circuit extérieur, on introduit un modele comportant une résistance serie et

une résistance parallele. Ce modéle est représenté par le schéma électrique suivant (Figure 1. 8)

i : ____________ 1 Rs —e

1 ' !

i | : '

i : ph | !

! ! o : V
| | o iCharge T
5: liy | 12 i

| : Ipv i

il I !

i ] —e

L Cellule idéale | Cellule réelle

Figure I. 8 : Schéma électrique équivalent d 'une cellule photovoltaique réelle.
L’équation du courant devient :

1211+12+Ip_1ph

=1y (exp (M> — 1) + Iy, (exp (M) — 1) + V;;RS — Iy (1.7)

nq kT ny KT

Le schéma électrique €quivalent d’une cellule solaire est ainsi composé d’une source de courant et
de deux diodes en parallele. La source de courant modelise le courant photogénéere I La
premiére diode (facteur d’idéalit¢ n; =1) correspond au courant de diffusion dans la base et
I’émetteur. Ip; est le courant de saturation di a ce phénomene. 1, est le courant de
génération/recombinaison ou d’effet tunnel dans la zone de charge d’espace, avec Iy est le courant

de saturation et n; le facteur d’idéalité de la seconde diode (nz= 2).
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b. Choix de matériau de base

Parmi les paramétres qui limitent le rendement de conversion d’une cellule solaire, la
largeur de bande interdit Eq apparait comme 1’un des plus importants. C’est en effet 1’énergie
nécessaire a la création d’une paire électron-trou. En outre, elle fixe la valeur maximale de la
tension de circuit ouvert. On emploie d’ailleurs le terme de facteur de tension F pour exprimer le

rapport entre ces deux parametres :

VCO
F = qg (1.8)

La photo-tension théorique maximale est la tension de diffusion qui dépend de la concentration en
impuretés. Celle-ci ne peut atteindre une valeur proche de la tension correspondant a la largeur de
la bande interdite, que pour des matériaux tres dopés ou le niveau de Fermi est voisin de bord de
bande. Cela engendre une diminution de la longueur de diffusion des porteurs excédentaires et les
porteurs de charge se recombinent avant d’atteindre la jonction. Le courant de court-Circuit
décroit.

On peut atteindre des rendements théoriques compris entre 10 et 30% avec certains semi-
conducteurs tels que le silicium (Si), le germanium (Ge), le phosphure d’indium, le sulfure de

cadmium, I’arséniure de gallium (GaAs).

c. Rendement quantique et réponse spectrale
La réponse spectrale d’une cellule photovoltaique est le rapport entre le courant généré par la
cellule et la puissance lumineuse incidente, en fonction des différentes longueurs d’onde formant

le rayonnement incident. La réponse spectrale RS est donnée par la relation :
_aA
" he

Le terme EQE (External Quantum Efficiency) représente le rendement quantique externe

RS EQE

de la cellule, c'est-a-dire le rapport du nombre de porteurs générés sur le nombre de photons
incidents. Pour une longueur d’onde donnée, le rendement quantique externe est égal a 1 si chaque
photon génere une paire électron-trou. Si I’on prend en compte la réflectivité de la surface de la
cellule photovoltaique, on détermine son rendement quantique interne IQE.

On peut alors accéder au comportement et a I’efficacité de chaque région constitutive de la
cellule. Ainsi, en raison de la variation du coefficient d’absorption du silicium en fonction de la
longueur d’onde (Figure 1. 9), I’émetteur (en surface de la cellule) collecte les photons de faible

longueur d’onde alors que la base ne prend en compte que les photons de grande longueur d’onde.
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Figure 1. 9 : (a) Coefficient d’absorption du silicium en fonction de la longueur d’onde. (b) la

profondeur d’absorption de silicium.

3.3. Techniques de fabrication d’une cellule photovoltaique conventionnelle en mc-Si

Nous allons présenter le procédé conventionnel de fabrication des cellules photovoltaiques en
silicium multicristallin, qui est un compromis entre le colt de production et le rendement. Afin
d’appréhender au mieux les contraintes liées au matériau, nous commengons par la méthode de

fabrication du silicium multicristallin.

a. Elaboration des lingots de silicium multicristallin
Il existe plusieurs procédés de production du silicium multicristallin, le procedé le plus utilisé
est le POLIX développé par PHOTOWATT ou le lingot est obtenu par cristallisation orientée dans

un creuset fixe en graphite soumis a un écoulement de chaleur unidirectionnel.

b. Découpe

Le silicium se présente sous la forme de gros grains, allongés transversalement a la cellule.
Cela accorde aux porteurs minoritaires une longueur de diffusion élevée. Ces lingots sont ensuite
découpés en briques grace a une scie a ruban, qui sont elles-mémes sciées en plaques minces a

I’aide d’une scie a fil.

c. Traitement de surface et texturisation

L’étape de sciage entraine des dommages en profondeur a la surface des wafers, de I’ordre du
rayon du fil de la scie. Un fort décapage a la soude retire la zone perturbée. Puis 1’étape de
texturisation est entreprise sur les faces avant et arriére a 1’aide d’une solution acide ou basique,
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pour la formation des pyramides qui constituent des pieges pour le rayonnement incident,

augmentant ainsi 1’absorption.

d. Formation de la jonction pn

Dans I’étape suivante, le substrat est placé dans un four de diffusion a environ 850°C pendant
20 minutes dans un mélange gazeux de N, O, et de POCIs;. Un verre de phosphore (P,0s) se
forme sur tout le pourtour de la plaque, a partir duquel le phosphore va diffuser sur une profondeur
moyenne de 0.5 um. On obtient donc une structure n*/p/n*. On procéde ensuite a la désoxydation,
c¢’est-a-dire 1’élimination du verre conducteur, par acide fluorhydrique (HF a 10%). Les substrats

sont ensuite rincés a 1’eau désionisée.

e. Ouverture de la jonction
Les plaquettes sont superposées les unes sur les autres (~ 400 a la fois) et gravées latéralement

par plasma ou laser. L’émetteur n’est ainsi plus en contact avec la face arriere de la cellule.

f.  Couche antireflet et passivation de la face avant

Le nitrure de silicium hydrogéné (SiNy:H) est ensuite déposé par PECVD afin de faire office
de couche antireflet et de passivation. On peut noter également que la couche de nitrure de
silicium SiN joue le role de barriéere de diffusion contre les impuretés, réduisant le risque
d’introduction, pendant les étapes ultérieures, d’impuretés métalliques pouvant court-circuiter la
jonction. De plus, les contacts métalliques lors de leur recuit pénétrent moins profondément dans
I’émetteur. La technique PECVD permet d’obtenir des vitesses de dépot relativement élevées a

basse température (< 400°C).

g. Métallisation avant
Les contacts avant sont déposés par sérigraphie avec une pate a ’argent au travers d’une grille.

Puis, ils sont séchés dans une étuve a air a 150°C pendant un quart d’heure.

h. Métallisation arriere
Une pate en aluminium est ensuite déposee sur la quasi-totalité de la face arriere. De méme, le

métal est séché dans une étuve a air a 150°C pendant un quart d’heure.

i. Co-firing
La formation des contacts, passivation du volume et de la face arriére, la cuisson simultanée

des contacts « co-firing » permet de combiner la formation des contacts avant (a travers le SiN) et
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arriere (BSF), ainsi que les effets getter (Al) et passivation par hydrogénation (SiNy:H). Elle se fait
par cuisson rapide sous air a environ 800°C pendant quelques secondes.

J-  Soudures et test des cellules
Les cellules sont testées et classées selon leurs performances. Finalement, les rubans de

connexion sont soudes a température ambiante sur les faces avant et arriere.

4. Les pertes au niveau des cellules solaires classiques :

On peut classer les pertes au niveau des cellules solaires classique (particulierement a base de
silicium) en deux grandes parties : des pertes physiques et des pertes technologiques. Les pertes
physiques sont généralement liées aux propriétés des matériaux utilisés, pour les limitations
technologiques, elles sont induites par le processus de fabrication. Des choix technologiques

appropriés peuvent cependant avoir des conséquences sur les limitations intrinséques du matériau.

4.1. Les pertes physiques

Une cellule solaire est soumise a trois principaux types de pertes physiques:

v' Les premiéres pertes se produisent quand les photons pénétrent dans la cellule, certains

n'arrivent pas a communiquer leur énergie aux électrons.

v' Deuxiéme type de pertes : certains électrons n'ont pas assez d'énergie pour parvenir au
circuit extérieur, ils dissipent alors cette énergie sous forme de chaleur, par un phénomeéne dit de «

recombinaison ».

v Troisieme type de pertes, les pertes résistives : le courant électrique qui circule dans le
semi-conducteur se transforme inévitablement, pour partie, en énergie thermique, a cause de la
résistance électrique du matériau (ce phénomene est aussi connu sous le nom de pertes par effet
Joule). Plus l'intensité lumineuse envoyée vers la cellule est élevée, plus ces pertes résistives
augmentent. A des intensités lumineuses trop fortes, elles deviennent méme tellement importantes

qu'elles entrainent la diminution du rendement de la cellule.

Le Figure I. 10 montre les principales pertes intrinseques pour une cellule photovoltaique en

silicium.
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Figure I. 10 : Principales pertes intrinséques pour une cellule photovoltaique en silicium. (1)
Pertes des photons de grandes longueurs d’onde. (2) Pertes dues a l’énergie excédentaire des

photons [Ricaud].L insert illustre le phénomene de thermalisation [Nozik].

4.2. Les pertes technologiques

Parmi les pertes technologiques les plus importantes, on trouve :

v’ Les pertes par réflectivité, avant I'entrée de la lumiére dans la cellule, une quantité de
photons sont réfléchis par la surface avant de la cellule. Le coefficient de réflexion est voisin de
40% pour le silicium monocristallin poli optique. Une texturisation et une couche antireflet

permettent de réduire ce coefficient en dessous de 5 % [Papet].

v Les pertes par ombrage, le dépdt des contacts métalliques nécessaires pour collecter les
charges photogénérés entraine une zone d’ombrage sur la surface exposée de la cellule en face
avant.

v Les pertes des IR, a cause de la limite de 1’épaisseur de la cellule, un certain nombre de
photons (photons infrarouges) travers la cellule sans étre absorber.

v' Durée de vie et rendement de collecte, Le rendement de collecte correspond au rapport
entre le nombre de porteurs de charge effectivement collectés et le nombre total de charges
photogénérés. Ce terme prend en compte les recombinaisons électrons-trous en volume et en
surface de la cellule. Il dépend directement de la durée de vie des porteurs minoritaires (temps
moyen entre la génération et la recombinaison d’un porteur et donc de leur longueur de diffusion

L.
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Les facteurs de pertes sont donc liés d’une part a des limitations propres au matériau et d’autre
part a la technologie d’élaboration de la cellule. Si sur ces derniers que se portent la majorité des

optimisations des cellules photovoltaiques.

5. Les solutions pour optimiser le rendement : le cas des cellules en silicium

Différentes solutions ont été proposées pour réduire les différentes pertes.

v' Le fort dopage de I’émetteur, permet de limiter la résistance du contact métal/semi-
conducteur (créé par la connexion entre les contacts métalliques et 1’émetteur) et de créer un
champ électrique suffisant au niveau de la ZCE.

v La passivation en surface et en volume, qui consiste a améliorer la qualité électronique en
surface et en volume en neutralisant les sites actifs, sources de recombinaisons. Les deux
mécanismes de passivation de la surface qui permettent de réduire les recombinaisons sont les
suivants : la passivation par neutralisation des défauts d’interface et la passivation par effet de
champ.

v’ La texturisation de la surface, qui est utilisée pour diminuer la réflectivité de la surface de
la cellule. Cette opération vise a développer en surface un relief micrométrique, généralement de
forme pyramidale. Le relief créé permet d’augmenter la surface et induit des réflexions multiples
sur les facettes des pyramides. La texturisation assure ainsi le piégeage d’un maximum de lumiere
réduisant les pertes liées a la réflectivité. Différents procédés sont utilisés pour réaliser la
texturisation : attaques chimiques de la surface (KOH, NaOH, acides), texturisation mécanique,
plasma ou laser. Ces méthodes peuvent faire passer la réflectivité effective de 40 % a moins de 10
% (ce sujet est traité dans le chapitre 1V).

v' La couche antireflet et un réflecteur arriere bien optimisé combiné a une bonne
texturisation sur les surfaces avant et arriere de la cellule respectivement, permettent de réduire les
pertes par réflexion. L’objectif étant de minimiser le coefficient de réflexion sur la face avant de la
cellule en créant des interférences destructives et augmenter le coefficient de reflexion sur la face
arriere de la cellule en créant des interférences constructives. Le chapitre IV traite ce probleme

plus en détail.

6. L’amincissement des cellules photovoltaiques en silicium

Pour maintenir la compétitivité de la filiere photovoltaique en silicium cristallin devant les
nouvelles technologies de cellules en couches minces, il est nécessaire de réduire la quantité de
silicium utilisée dans la réalisation des cellules. Pour diminuer cette quantité, un des moyens les
plus efficaces consiste & réduire 1’épaisseur des cellules. Bien que la découpe de plaque en
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silicium d’une épaisseur inférieure a 150 um soit techniquement faisable, les cellules élaborées sur
ces substrats présentent des performances trop réduites et un taux de casse trop important pour
assurer un codt de réalisation plus faible que les cellules actuelles. Cela est d principalement au
fait qu'une grande partie de flux solaire travers la cellule sans étre absorber, ainsi 1’alliage créé par
le silicium et I’aluminium au moment du recuit pour former le champ de surface arriére (BSF).
Cet alliage entraine de fortes contraintes entre ces deux matériaux et une passivation par effet de
champ insuffisante pour garantir un faible taux de recombinaison en face arriére sur des substrats

minces.

Afin de limiter les contraintes et d’assurer une passivation convenable, de nouvelles structures
pour la face arricre des cellules en silicium sont a I’étude. Trois architectures sont particulierement
étudiées : La cellule bifaciale, la cellule PERT (Passivated Emitter and Rear Totally Diffused) et
la cellule LFC (Laser Fired Contact).

Parmi ces trois principales structures a base d’aluminium, nous avons choisi de nous concentrer
sur les structures PERT (Figure 1. 11) pour divers raison. Cette structure nécessite un
recouvrement des contacts moins importants sur la face arriére (1 a 2 % de toute la surface) et cela
en utilisant des contacts localisés. Ainsi elle limite les pertes résistives et donc assure un bon

facteur de forme.

Textwnisation Pyramide

Contacte

Contacte Arniére Reflecteur
Figure I. 11 : Cellules solaire de type PERT

Une partie de cette theése a été consacré a 1’optimisation des réflecteurs arriére dans le cas des
cellules de type PERT. Un des objectifs recherchés a été¢ d’¢laboré un programme de simulation

permettant d’optimisé 1’épaisseur et I’indice optiques de ces réflecteurs pour augmenter la quantité
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de photons réfléchie par cette surface. Dans cette optique, nous avons choisi d’étudier les couches
de diélectrique connues, facile a déposer et qui présentent des propriétés de passivation

intéressante, ces diélectriques sont le nitrure de silicium (SiN) et I’oxyde de silicium (SiOy).

Le but des empilements diélectriques étant d’améliorer en priorité la réflectivité de la surface
arriére des cellules, nous avons aussi réalisé une petite simulation permettant de voir leurs impacts
sur la passivation de la surface arriére. Les différents résultats sur ces cellules ont été présentés
dans le chapitre IV. 5.1.

7. Conclusion

Aprés avoir donné un apercu général sur les cellules photovoltaiques et leurs principe de
fonctionnement, nous avons vu qu’il existe différents type de pertes au niveau des cellules et

I’optimisation d’une cellule n’est pas facile car chaque étape devait faire un objet particulier.

Nous avons vu que parmi les différentes pertes, les pertes optiques en surface avant et arriere
influence dramatiquement les performances des cellules solaires. Pour cela, 1’optimisation et le
dépot des couches diélectriques sur les deux surfaces jouent un réle primordial: les propriétés de

ces diélectriques permettent d’obtenir une couche antireflet ou réflectrice de qualité.

De plus, avec I’évolution des cellules photovoltaiques en silicium massif et notamment leur
amincissement programmeé, il devient tentant de profiter des propriétés des différents diélectriques
pour réduire les pertes optiques et mieux passiver la face arriére. Nous avons exposé les cellules
de type PERT sur laquelle une application en face arriére de ces diélectriques pouvait engendrer

une bonne passivation en surface et en volume et meilleur réflectivité.

L’optimisation, la réalisation et la caractérisation des différentes couches de diélectriques utilisées
comme couche antireflets ou couches réflectrice nécessitent une connaissance des méthodes de

dépot adapter ainsi qu’un ensemble d’outils de caractérisation que nous allons introduire dans le

chapitre 11.
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Chapitre 11 :

Méthode de dépot et techniques de
caractérisation

Introduction

Aprés le chapitre précédent dans lequel nous avons souligné les différentes pertes au niveau
des cellules solaires et les solutions proposées particulierement pour les pertes optiques (utilisation
des couches diélectriques sur la face avant et arriere combinés a une texturisation sur des cellules
solaires), le procédé d’¢laboration de ces couches n’a pas été évoqué. Dans ce chapitre, nous
exposerons plus en détail les diélectriques utilisés (SiO,, SION et SiN) ainsi la méthode de dépot
par plasma (PECVD) qui reste la technique privilégiée pour déposer ces couches dans la filiere de
fabrication des cellules en silicium cristallin et qui est celle utilisée dans cette thése. Dans la
deuxiéme partie de ce chapitre. Nous introduirons les principales techniques utilisées dans cette
these pour analyser les propriétés optiques des couches de diélectriques réalisées. Ces différentes
techniques nous permettrons d’acquérir des connaissances de bases pour bien comprendre les

résultats présentés dans les chapitres qui vont suivre.

1. Matériaux de base pour les applications optiques

Il est important de connaitre profondément la structure et la composition chimique des
différents diélectriques de maniére a comprendre et exploiter au mieux leurs propriétés optiques et
passivantes. Dans ce sens, nous nous attacherons a étudier principalement les oxydes de silicium

(SiOy), les oxynitrures de silicium (SiON) et le nitrure de silicium (SiN).

1.1.Le silicium
Le silicium cristallin posséde une structure de type diamant avec une distance Si-Si de 2,35A
et un angle variant entre 99 et 108° [REBIB01].
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Figure I11.1 Structure cristalline du silicium [REBIB01].

Les principales caractéristiques du silicium et de ces composés cristallins, présentés dans les

paragraphes précédents, sont résumées dans le tableau I1- 1.

Tableau I1- 1:Caractéristiques du silicium et de quelques-uns de ses composés cristallins

(Masse volumique théorique) [REBIBO1].

Masse volumique Indice Constante Durete (G Module de
(g.cm?) diélectrique Pa) Young (G Pa)
Si 2,32-2,33 3,87 11,7-13 13 95-115
[Friz,Kim] [Eriz] [Friz,Kim] [Friz] [Eriz]
SiO, 2,2-2,65 1,42-1,5 3,9-4,65 12 72
[Kim] [Friz] [Friz,Kim] [REBIBO1] [REBIBO1]
SizNy 3,1-3,19 2,05 7,5 26-33 290-317
[Friz,Kim] [Kim] [Friz,Kim] | [REBIBO1] [Friz,Kim]

1.2.Les Oxydes, les Oxynitrures et les Nitrures

1.2.1. Les Oxydes

Les Oxydes constituent une classe importante de matériaux de revétement, car ils sont
généralement dur, résistant, chimiquement stables et avec une bonne variété de I’indice de

réfraction. On trouve différents type d’oxyde, nous allons citer quelques-uns :
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SiO; (oxyde de silicium) : Les dép6ts de ces oxydes sur des substrats de silicium ont des intéréts
importants comme une stabilité chimique élevée, des indices de réfraction convenables pour une
utilisation comme couche antireflet, et un bon candidat pour une utilisation comme isolant.

Ces couches peuvent étre déposees par différents méthodes, pulvérisation cathodique réactive
[Rebib], sol-gel [Andrew], faisceau d'ions, par synthése réactive et par PECVD qui nous permet
un dépot sans détériorer les propriétés optiques et structurelles du substrat et qui limite le budget

thermique [Kim, Caquineau].

Al,O3 (oxyde daluminium) : Pour les applications optiques, il est surtout déposé par évaporation
par faisceau d'électrons, bien que toutes les méthodes mentionnées avec SiO, puissent étre
appliquées.

Ta,0s (Oxyde de Tantale) : présente une large gamme spectrale de haute transparence aux UV,
faible pertes et une grande stabilité. Outre TiO,, il est probablement 1’oxyde le plus utilisé a indice
élevé. Il est produit par évaporation réactive assistée d'ions a faisceau d'électrons, pulvérisation par
faisceau d'ions et réactif a courant continu magnétron ou par pulvérisation cathodique RF. Un
résumeé des propriétés est donné par Bange.

Nb,Os (Oxyde de Niobium) présent un indice de réfraction légérement plus élevé que TayOs.
Mais la transparence aux UV n'est pas aussi bonne qu'avec Ta,0Os. Les films peuvent étre produits
par pulvérisation cathodique ou par réactif a courant continu magnétron. Le Tableau 1.2 résume
les propriétés importantes de quelques oxydes, d'oxynitrures et des nitrures

Tableau 11- 2 Propriétés des oxydes, oxynitrures, nitrure

matériaux indice de réfraction densité Spectre transmis méthode de dépbt Références
de base (A= 610 nm) (g.cm™) (um)
SiOo, 1.45-1.5 2.2-2.65 0.2-0.9 PECVD, PCR, | [Friz], [Sze],
SG [Kim]
TiO, 1.73-2.63 - 0.4-1 APCVD [Richards],
[Friz]
Al,O; 1.63 (T=300) 4 - PECVD, ALD, | [Kihnhold],
RFS [Friz]
ZnS 2.26 3.98 0.4-15 CVvD [Friz]
ZrO, 1.95-2.05 5.68 0.34-1.2 EF [Friz]
SiOxNy 1.5-2 2,2-3,2 0.4-0.9 PECVD, RFS [Brett 00],
[Friz]
SisN, 1.89 3.1-3.19 0.25-0.9 PECVD, EF, [Friz]
RFS

PCR: pulvérisation cathodique réactive, SG : sol-gel, RFS : RF sputtering, EF : Evaporation par faisceau d'électrons, ALD :
Dépot des couches atomique, T : Température du substrat, PECVD : Dépdts chimiques en phase vapeur assiste par plasma,

APCVD : Dép6ts chimiques en phase vapeur a pression atmosphérique
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1.2.2. Le nitrure de silicium

Le nitrure de silicium est un matériau de grande importance technologique en raison de ses
propriétés électroniques et mécaniques, ce qui le rend intéressant pour plusieurs applications. En
effet, compte tenu de ses propriétés mécaniques a des tempeératures élevées il est considéré comme
un matériau prototype pour 1’utilisation dans les composantes des moteurs et les outils de sciage ;
par ailleurs, il a trouvé beaucoup d’applications dans 1’industrie microélectronique a cause de ses
propriétés électroniques : fonction diélectrique éleveée, large bande interdite, barriére de diffusion
des impuretés, résistance contre les radiations. Ceci a mené a I’utiliser dans les transistors a
couches minces (TFT), les mémoires non-volatiles et les cellules solaires. Dans 1’industrie
photovoltaique en particulier, le nitrure de silicium SiN, sous sa variante amorphe hydrogénéee
SiNy:H, s'est imposé rapidement puisqu’il peut servir a la fois comme couche antireflet peu
codteuses et plus efficace que 1’oxyde de silicium, et également d’assurer une passivation des
défauts électriqguement actifs (liaisons pendants en surface). De plus, la couche SiNy:H contient de
I’hydrogéne a des concentrations dépendantes de la technique et les paramétres de dépot, mais qui
sert a la passivation des défauts (cristallographiques et impuretés) en volume des substrats
silicium. Ceci est d’autant plus efficace que le matériau Si est de mauvaise qualité électronique
(silicium multi cristalline ou ruban). Les films de nitrure de silicium pourraient étre déposés par
différents méthodes de dépdt dites physiques ou chimiques. En particulier, ils sont déposés a
basses températures (T < 500°C) par voie gazeuse assisté par plasma (PECVD) pour des

applications photovoltaiques.

a. Composition du nitrure de silicium amorphe

La structure atomique du nitrure de silicium amorphe stecechiométrique (SizsN4) est un réseau
d’atomes de silicium quadruplement liés par des liaisons covalentes a des atomes d’azote, eux
méme triplement liés a des atomes de silicium (Figure Il. 2). La distance moyenne entre deux
atomes liés est comprise entre 1.71 A et 1.78 A, tandis que la distance entre deux premiers voisins
non liés est comprise entre 2.67 A et 2.98 A [Rebib 01].
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Figure 11. 2 : Coordination des tétraédres dans le nitrure de silicium [Rebib 01].

b. Les propriétés optiques de nitrure de silicium
Le développement du matériau est généralement effectué a partir d’une recette standard du
nitrure de silicium, ces dépots sont réalises dans des réacteurs PECVD direct ou remote (voir §
11.2.3) a 400°C et ils sont effectués généralement a partir d’'un mélange de silane (SiH,) et de
I’ammoniac (NH3) éventuellement dilués dans un gaz neutre (Ar, He, N>). Le ratio entre ces gaz
va conditionner la stcechiométrie du dépdt et permet de faire varier I’indice de réfraction du nitrure
de silicium. La figure IL.3 illustre la variation des indices de réfraction et d’extinction pour

différents rapport de gaz processeurs R = NH3/SiH, qu’on a réalisé au niveau de I’INL de Lyon,
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Figure I1. 3 : Evolution de (a) l'indice de réfraction n(2) et (b) du coefficient d’extinction

k(1) en fonction du rapport des gaz précurseurs R = NH3/SiH,.

Les résultats qu’on a eu (Figure II. 3), montrent que 1’indice de réfraction de SiN dépend

principalement des rapports de gaz précurseurs R = NH3/SiH4.Ainsi, pour R allant de 30 a 2, nous
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pouvons obtenir une large gamme d’indice de réfraction, et donc de stoechiométries : 1.91 < n

(633 nm) < 2.98.

On remarque que L’indice de réfraction n et le coefficient d’extinction k, augmentent
avec le taux de silicium au sein du SiN. Ainsi, la position du pic n(A) converge vers la valeur du
silicium amorphe (environ 450 nm). Paralléelement, 1’absorption qui est représenté par le
coefficient d’extinction k(A) augmente en amplitude et s’élargit vers les basses énergies, cela est
da principalement au remplacement progressif des liaisons Si-N par des liaisons Si-Si qui sont

fortement absorbantes

L’incorporation d’hydrogéne dans la couche de SiN permet d’avoir de faibles indices de
réfraction malgré une forte présence de silicium [Yin]. En particulier, les couches de SiN riches
en silicium présentent une forte absorption dans la gamme du spectre solaire correspondant aux

ultraviolets.

Au niveau structural, ce matériau est amorphe et donc trés désordonné. Il n’y a pas de
structure a grande échelle, mais I’étude des configurations des premiers voisins montre que 1’ordre
varie en fonction de la quantité d’azote présente dans les films. Pour des quantités d’azote
relativement faibles, les atomes N incorporés sont liés a trois atomes de silicium (Si). Pour de plus
fortes proportions, il est souvent rapporté que les atomes de nitrure se lient a deux atomes de Si et
un atome d’hydrogéne (H) comme premiers voisins. La bande interdite du nitrure de silicium est
importante, lui octroyant une large gamme de transparence. Ainsi, des valeurs de bande interdite
proches de 5eV sont souvent observées pour des nitrures proches de la composition
steechiométrique et contenant peu d’hydrogene. L’augmentation de la proportion d’hydrogene

[Jeannot], ou de silicium tend a diminuer la bande interdite jusqu’a des valeurs proches de 1.8 eV.

c. Les propriétés de passivation de nitrure de silicium
L’utilisation de nitrure de silicium hydrogéné comme couche antireflet fut dicté en grande

partie par ces propriétés de passivation. Sa composition chimique (voir 8 11. 1.1.3.a) et sa grande

teneur en hydrogeéne, lui permet d’étre un bon candidat pour neutraliser les défauts situés a la
surface et dans le volume du silicium multicristallin. Une étude approfondie sur les mécanismes
de passivation de surface et de volume prodigués par le SiN déposé dans des réacteurs PECVD a

été réalisées par plusieurs auteurs [ABERLE, Remache, LipinskiO]. Dans cette partie, nous exposons

de fagon générale I’influence de la steechiométrie du SiN sur ses propriétés de passivation en

surface et en volume du substrat de silicium (en fonction de I’indice de SiN déposer).
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Plusieurs auteurs [MACKEL, Lelievre] ont prouvé que la contribution des charges fixes Qf est
importante lorsque le taux d’azote au sein du SiN augmente. Pour des couches de SiN (1.98 <n <
2.9), la passivation de surface par effet de champ est plus efficace pour les échantillons riches en

azote.

Pour I’influence de I’épaisseur de la couche de SiN sur la passivation en surface, 1’effet des

charges fixes est prépondérant dans les 20 premiers nanometres de la couche de SiN [ABERLE].

d. Lachimie de dépot et I’élaboration de SiNx : H par PECVD
Il existe une multitude de réactions possibles et la part de chaque réaction va dépendre des
parameétres de dépot et de la structure du réacteur considéré (géométrie de ’enceinte, pression,
température, gaz précurseurs). Ainsi, nous allons citer les réactions les plus importantes et nous
renvoyons le lecteur aux références [Dollet] et [Caquineau] pour plus de précisions sur les

différentes réactions de dépot de la couche de SiN.

Le depdt chimique en phase vapeur d'un film mince de nitrure de silicium est effectué dans

un réacteur “PECVD”’ selon les étapes suivantes [Zerga]:

1. transport de masse des gaz de I'entrée du réacteur jusqu'a la chambre du plasma.

2. genération des especes réactives (ions, électrons secondaires et radicaux) a la suite des
collisions électrons/molécules dans le plasma.

3. diffusion des espéces réactives vers la surface du substrat.

4. adsorption a la surface.

5. réactions chimiques en surface.

6. désorption des sous-produits des réactions.

7. échappement des sous-produits des réactions.

Dans un dépét PECVD, chaque étape doit étre rigoureusement contrdlée afin d'obtenir une
couche "reproductible™ d'épaisseur uniforme, de composition homogéne et de qualités optique et
physico-chimique desirées. Parmi ces étapes, seules les étapes 2, 4 et 5 sont principalement
responsables sur la qualité du film déposé et nécessitent une connaissance détaillée des
mécanismes physico-chimiques associés. Le premier mécanisme se situe dans la phase gazeuse et
consiste en une décomposition de I'ammoniac (NH3) et du silane (SiH,) par collisions inélastiques
électrons/molécules. En revanche, le deuxiéme mécanisme se produit a la surface du substrat et

conduit a la formation du film mince de nitrure de silicium [Zerga].

Le processus de dépot de SiN peut étre décomposé, en deux étapes :
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- Production dans le plasma et son voisinage d’espéces réactives nécessaire au dépot.

- Mécanisme de surface entrainant le dépot.

Les deux gaz précurseurs utilisés sont le silane (SiH;) et I’ammoniac (NH3) dilués dans un gaz
neutre (Ar, He, N,...). On peut aussi utiliser 1’azote (N;) a la place de ’ammoniac qui est plus
difficile a dissocier a cause de son énergie de liaison N-N qui vaut 9,8 eV alors que N-H est a 4,7
eV [11]. Pour cette raison qu’on utilise généralement le silane et I’ammoniac comme gaz
précurseurs. Le Tableau I1-3 représente les différentes réactions chimiques qui peuvent étre lieu

d’aprés [Dollet].

Tableau 11-3 : Différentes réactions chimiques dans le réacteur PECVD pour avoir de SiN

N’ la dissociation par impacte des électrons Energie de dissociation | Références
(eV)

01 |SiH;+e—SiH;+H+¢e 8 [Ohmori]

02 — SiH +2H + ¢

03 |NHz;+e— NH,+H+e 5.6 [Hayashi]

04 —NH+H,+¢ 8.6

05 Si2H6 +e— S|H3 +SiH,+H+ ¢

Les réactions entre les réactifs et les Références
radicaux issus de la dissociation par impact
électronique
06 | SiH, + SiH, — Si,Hs [Perkins]

07 | SiHs + H— SiH;+ H; [Beach
08 SiH4+ NH2—> SiH3+ NH3
09 S|H4 +NH — HSlNH2 + H2

Les réactions entre espéces de radicaux Références
10 | SiH; + SiH;— SiH4+ SiH, [Layeillon]
11 | NH;+H— NH; [Beach]
12 | NHy*+ NH,— N, H, [Fuyuki]
13| NHz+ NH;— NHg+NH [Wesunorland]

14 | SiHg + NH, — HSiNH, + H,
15 | SiHg + NH,— SiH,+ NH;
16 | HSiNH,+ H— H,SiNH,

17 | HSiNH,+NH,—HSi(NH,),
18 | H,SiNH,+H— HSiNH,+H,
19 | H,SiNH+H—SiH,+ NH;
20 | H,SiNH,+H— H3SiNH,
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21 | HySiNH, +NH,—Si(NH,),+H,
22 | Si(NH,),+H—HSi(NH,),

23 | Si(NH,),+NH,— Si(NH,)3

24 | HSi(NH,),+H—Si(NH,),+H,

25 | HSi(NH,),+H—H,Si(NH,),

26 | HSi(NH,),+NH,—Si(NH,),+NH;
27 | HSi(NH,),+NH,—HSi(NH,);

28 | Si(NH,)stH—HSi(NH,);

29 | Si(NH,)3+NH,—Si(NH,),

Les réactions (1, 2, 3 et 4) sont engendrées par les collisions entre les électrons et les especes
gazeuses, il existe d’autres réactions d’ionisation produisant des ions (SiHf ,NHF ...) qui peuvent
réagir avec SiH, et NH3; mais elles sont tres lentes donc négligeables (pour plus de détails
consultez la référence [Dollet]). Ainsi, les réactions qui sont considérées comme source principale
de dissociation de I’ammoniac sont (2) et (3). Par contre, le silane est réputé tres réactif (6), (7),
(8) et (9), donc il n’a pas forcément besoin d’étre ionisé par le plasma pour participer a la
formation de la couche de nitrure de silicium. Pour cela, on peut I’introduire directement dans la
chambre de dépdt dans le cas des réacteurs post-décharges.

Les radicaux formés créent une multitude de réactions dans le plasma, donnant des composes
nécessaire pour la formation de la couche de SiNy: H.

La Figure Il. 4 donne les différents processus réactionnels du dép6t PECVD de SiNy: H. Plusieurs
réactions contribuent a la formation de la couche de nitrure de silicium. Parmi elles, certaines
peuvent avoir lieu a partir de I’hydrogéne Hj, des disilane Si;Hs ou d’aminosilane stable (x+y =
4), mais les réactions qui constituent un des fondements du dépdt sont les groupes aminosilane
H\Si(NH,), avec (x+y< 4). On trouve aussi, les réactifs NH,, SiH, et SiHs qui contribuent
également a I’élaboration du film. Dans I’approche classique, une partie des réactifs adherent a la
surface, une autre partie réagit avec des atomes d’hydrogene absorbés pour former des molécules
volatiles, alors que la partie restante est simplement refléchie, comme il est illustré sur la figure

suivante.

Page
38


file:///G:/dossier%20nordine/Thèse%20Nordine/bibliographie/%5bDollet%5d.pdf

()

— Entrée des gaz (Ar,
N,, SiH,, NH. i
| Alimentation RF I—' / Gl SI[NHz)q
1
0 o Distributeur des gaz Terminaison
--9 Ploas
s o
plasma__| ‘ - Radicaux (x+y) < 4
\“m\”{:;‘““_ — f"' 7 0y : % : ‘ + ﬁ.‘ SiHl(NHZ)y
SI(NH,) 8 wigot . ropagation .
SIN ~— SiH Si(NH)),
substrat | T ——— A SiH +NH -H
Porte substrat NS Z
chauffant (300-400°C) ; N\ .
= SlﬂHE — = = =W SHNH)

Stables (p+g) =4

Figure I1. 4 : Schéma des réactions possibles dans un plasma SiH, + NH3 qui ménent a la

formation des couches de SiNy:H (a) échelle macroscopique, (b) échelle microscopique [Dollet].

1.2.3. L’Oxynitrure de silicium

Au début, les oxynitrures de silicium ont été préparés en remplacement du nitrure dans le
but d’obtenir des matériaux avec de plus faibles contraintes, une meilleure stabilité thermique et
une meilleure résistance a la fissuration tout en conservant un haut pouvoir de diffusion aux
impuretés.

Aujourd’hui, grace a leur grande variation de composition entre le nitrure et 1’oxyde de
silicium, ces matériaux sont utilisés dans plusieurs domaines. Avec leur variation importante
d’indice selon la composition, ils sont de bons candidats pour la réalisation des couches antireflet

[Lipinski, Chovelon, Dupuis 00, Dupuis 01]. En microélectronique, ils sont utilisés comme isolants

intermétalliques et isolants de passivation [EI-Oyoun].

Dans les applications photovoltaiques, nous avons vu précédemment que le nitrure de
silicium hydrogéné (SiN) de point de vue de ces propriétés optiques et de passivation, il est un
matériau tres avantageux comme couche antireflet et de passivation sur la surface de la cellule
solaire. Nous avons également évoqué 1’existence de matériaux alternatifs comme le montrent

plusieurs études sur I’oxynitrure de silicium (SiON) [Brett, Nils,Dupuis 02].

Ce matériau présente des propriétés optiques compatibles avec celles du SiN pour réaliser
une multicouche antireflet sur une cellule photovoltaique a base de silicium. Sa gamme d’indice
de réfraction permet de compléter I’intervalle entre I’oxyde de silicium (SiO; a 1,45) et le Siz N4
(1,9 pour un dépdt par PECVD riche en azote) [Poon]. Des indices de réfraction plus élevés sont

également possibles en augmentant le taux de silane dans les dépots [Reynes]. Enfin, les couches
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de SiON possédent un trés faible coefficient d’extinction ce qui les rend adéquates pour une
couche antireflet sur la face avant des cellules.

L’ajustement de I’indice optique de SiON se fait de la méme facon que pour le SiN dans le
réacteur PECVD en contrlant le débit des gaz précurseurs. Le SiON nécessite ’ajout de

protoxyde d’azote (N,O) pour apporter 1’élément oxygene.

a. L’oxynitrure de silicium stoechiométrique

Généralement dans la littérature, I’oxynitrure de silicium fait référence aux céramiques
Si,NoO. La structure de base est un tétraédre de type SiONs. La maille hexagonale plissée
comporte autant d’atomes de silicium que d’atomes d’azote et les plans (SiN)y sont reliés
ensemble par des atomes d’oxygéne. Les distances Si-N et Si-O sont respectivement de 1,72A et
1,62 A.

Figure Il. 5:Structure atomique de [’oxynitrure de silicium Si;N,O[Wong]
Le cristal de SioN,O peut étre par contre considéré comme une phase intermédiaire entre SizNy4
et SiO, (Figure 11. 6)

0 0,1 0,2 03 0.4 0,5 0,6 0,7 0.8 0.9 1

Zone C N

Figure Il. 6:Diagramme ternaire des oxynitrures de silicium

Sur ce diagramme, on peut définir trois zones [Pinard] :
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> La zone A correspond a des oxynitrures, les concentrations en oxygene sont inversement
proportionnelles celles azote et dont la teneur en silicium reste constante, les oxynitrures de cette
zone sont connus pour avoir des propriétés tres intéressantes.

> La zone B correspond a des oxydes SiOy faiblement oxydés (x << 2) ou a des nitrures

SiNy faiblement nitrurés (y << 1,33). Ces matériaux possedent des indices élevés mais présentent
une absorption non négligeable, ce qui restreint leur utilisation.

> La zone C, la plus importante en superficie ou le pourcentage atomique de silicium dans le
composé est toujours voisin de 30 %. A notre connaissance, cette zone n’a jamais été atteinte,

quelle que soit la méthode d’élaboration utilisée.

b. Chimie du dép6t de SiON

Généralement pour les applications photovoltaiques, le dépdt de couches de SiON par PECVD
utilise le silane SiH, et le protoxyde d’azote N,O comme gaz précurseurs. On peut utiliser aussi
une combinaison de 3 gaz : SiHs, N,O et I’ammoniac NH3 [Depuis 01]. L’utilisation de NHj3
permet de garder des conditions de dép6ts pratiquement analogues a celles du SiN.

c. Propriétés optiques SiO4Ny

Toutes les études effectuees sur les propriétés optiques et de passivation d’oxynitrure de
silicium (SiOxNy) sont destinés pour une utilisation comme couche antireflet sur la face avant et
comme couche de passivation sur la face arriere des cellules photovoltaiques.
Le choix d’utiliser I’oxynitrure de silicium comme couche antireflet est dicté par sa gamme
d’indice de réfraction qui permet de compléter I’intervalle entre 1’oxyde de silicium SiO;
(nsioz=1.45) et de nitrure de silicium SiN (nsisng=1.9 pour des dép6ts riche en azote) [Prado]. Le
dépot de SiOxNy et ’ajustement de son indice optique ce fait de la méme fagon que celle de SiN
dans le réacteur PECVD en contrélant le débit des gaz précurseurs, de ce fait, nous pouvons avoir
des indices de réfraction plus élevés en augmentant le taux de silane dans les dép6ts [Wang].
L’absorption au niveau de ces matériaux est presque inexistante (tres faible coefficient
d’extinction), ce qui les rend adéquate pour une utilisation comme multicouches antireflet en
combinaison avec le nitrure de silicium.

Vous trouverez plus de détail sur la cinétique de dépét de SiON dans le Chapitre IV. 1. 2.

1.2.4. L’oxyde de silicium
Les couches d’oxyde de silicium sont indispensables en tant que couches diélectriques pour
des applications ¢électroniques et optiques. Son faible indice optique lui permet d’étre utilisé
comme couche antireflets sur les faces avant et arriere des cellules solaires.
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Le dépbt chimique en phase vapeur assister par plasma (PECVD) est une technique qui est
largement utilisé pour le dépdt des couches de SiO, de bonne qualité, en raison de son taux de
croissance rapide et des basses températures (<400 °C).

Cependant, bien que les mélanges de gaz les plus souvent utilisés pour former la couche de SiO,
est SiH4/O, ou de SiH4/N,O [Caquineau 00), la manipulation de silane besoin de soins spéciaux car
il est toxique et explosif, méme a température ambiante. Pour cela, d’autres gaz peuvent d’étre
utilise comme le tétraéthoxysilane (TEOS) qui est sdr et facile a gérer car il est non toxique et
chimiquement stable et de plus, il offre une bonne uniformité [Kim].

La plupart des études concernent uniquement les couches de SiO; a base des deux gaz précurseurs
SiH,4 et N,O [Wong, Lipinski, Nakanishi] et dans le cas de dép6t des multicouches antireflets ces gaz

peuvent étre directement utilisés pour le dépbt d’autres couches comme le nitrure de silicium
(SiN) ou I’oxynitrure de silicium (SiON).

L’étude des réactions présentes dans ce plasma sont délicate a trouver. Un exemple est donné sur
la Figure 1.7 pour la formation de SiO, [Smith]. D’aprés cette étude, les deux radicaux
directement produits par dissociation de SiH4 et N,O avec un électron sont -SiH, et -O (a). La
détection par spectroscopie de masse de nombreux silanols de forme SiH,(OH), met en évidence
un des moyens de consommation de ces radicaux (b) qui donne directement la couche de SiO,.
Cette production est a rapprocher de la génération de groupes aminosilanes SiH,(NHy)p dans le
cas d’un plasma de NH; + SiH, (formation de radicaux -NH, au lieu de -O) [Wong].

SiH.+ N0

Particules

Figure I1. 7 : Schéma des réactions possibles dans un plasma SiH,; + N,O qui ménent a la

formation des couches de SiO; (d aprés [Smith])
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2. Techniques d’élaboration des couches diélectriques

De nombreuses techniques de dép6t sont employées pour développer les couches minces. Les
plus utilisées sont celles en phase vapeur qu’on peut classer dans deux grandes familles : les
méthodes physiques dites PVD (Physical Vapor Deposition) a savoir la vaporisation thermique et
la pulvérisation et les méthodes chimiques dites CVD (Chemical VVapor Deposition) [Friz]. On cite
que pour chaque matériau de revétement une technique de dép6t est appropriée.

L’application d’un matériau est directement liée a ses propriétés, elles-mémes fortement

dépendantes de la méthode d’¢élaboration, notamment dans le cas des couches minces.

2.1. Dépdts chimiques en phase vapeur
Le principe du dép6t chimique en phase vapeur consiste a déposer un matériau solide sous la

forme d’une couche mince de quelques dizaines de nanométres a plusieurs micromeétres
d’épaisseur sur un substrat, a partir de réactions chimiques mettant en jeu des précurseurs gazeux
composés des éléments du dép6t. En CVD thermique le substrat est chauffé pour fournir 1’énergie
d’activation nécessaire au déclenchement de la réaction chimique (qui peut étre une simple
réaction de décomposition) et pour permettre une mobilité suffisante des atomes pour former la
structure désirée. Ces températures, de 1I’ordre de 800 a 1000°C, peuvent excéder les tolérances du
substrat.
La réduction de 1’énergie thermique nécessaire peut étre obtenue en fournissant de 1’énergie
supplémentaire aux précurseurs pour qu’ils puissent amorcer leurs réactions en amont du substrat.
C’est le cas ou les réactions chimiques sont assistées par plasma (PECVD). Les plasmas froids,
sources d’especes tres réactives, sont un bon moyen de fournir ce supplément d’énergie, pouvant
augmenter les vitesses de dépbt tout en conservant les propriétés des films obtenues par CVD
classique.
Le principe de la PECVD consiste a dissocier les précurseurs par impacts électroniques. Les
atomes et radicaux ainsi créés s’adsorbent et réagissent ensuite a la surface du substrat suivant les
schémas réactionnels conventionnels. L’énergie thermique apportée malgré tout au substrat ne sert
plus qu’a assurer une mobilité de surface suffisante aux especes actives pour assurer la croissance
du film. L’assistance de la CVD par un plasma offre la possibilité de :
» déposer a une température nettement plus faible qu’en CVD thermique.
» faire varier la composition dans un domaine plus large et de modifier sélectivement les

propriétés des films en changeant les conditions de dépot.
» synthétiser de nouveaux matériaux ou des phases métastables comme le diamant (impossible

en CVD thermique).
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2.2. Dépots chimiques en phase vapeur assisté par plasma

Dans ce travail, tous les matériaux utilisés sont déposés par la technique PECVD: ’oxyde de
silicium (SiOy), I’oxynitrure de silicium (SiON) et le nitrure de silicium hydrogéné (SiNy: H).
Nous détaillons ici le mécanisme du dépot par plasma, et plus particulierement par plasma froid
(faiblement ionisé).
Lorsqu’un matériau (substrat) est en contact avec un plasma froid contenant une ou plusieurs
especes condensables, un film se forme a sa surface. Par I’intermédiaire de réactions entre les
especes présentes dans le plasma et a la surface, les molécules de la phase gazeuse forment un
film qui recouvre le substrat.
Plusieurs phénomenes interviennent dans la formation des dépdts comme : L’adsorption a la
surface par physisorption, la création de sites radicalaires en surface, la mobilité des especes en
surface, la passivation des radicaux par des atomes H et la Réticulation par liaisons entre deux
radicaux.
Le dépdt est donc le siege d’une compétition entre différents phénoménes (création de radicaux et
passivation) qui peut mener a des régimes de croissances distincts, variables selon les parametres

du plasma. La Figure 11.8 représente schématiquement les différents processus possibles.

.

Figure I1. 8 Différentes réactions du plasma [Jeannot].
Les plasmas proviennent souvent des décharges qui résultent d’un transfert d’énergie électrique au
milieu gazeux afin de produire « ’amorcage » qui est caractérisé par une augmentation brutale de
la conductivité du gaz, et d’assurer ensuite le maintien de I’ionisation des atomes et molécules qui
se recombinent trés rapidement (quelques ps) dans le milieu et surtout sur les parois.
Le matériau sur lequel le film doit étre déposé (substrat) est mis en contact avec le plasma.

plusieurs paramétres peuvent alors étre ajustés : le volume et la forme de I’enceinte, la puissance
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du champ électrique, sa fréquence, la nature et la quantité du (ou des) précurseur(s) injecté(s), la
pression dans 1’enceinte, la nature du substrat, sa température et sa position par rapport au plasma.
La composition, la structure et par conséquent les propriétés du film formé par plasma dépendent
du précurseur choisi mais surtout des conditions dans lesquelles le plasma est généré [Jeannot].

Pour réaliser des dép6ts de SiN et SiON, le procédé PECVD presente plusieurs avantages par
rapport & ses concurrents. Son principal intérét est une température de dépét relativement faible
(moins de 400°C contre plus de 800°C pour les méthodes CVD) car I’excitation des gaz
précurseurs ne se fait plus avec 1’agitation thermique mais grace a I’excitation électromagnétique
générée par le plasma : le faible budget thermique est donc plus intéressant pour 1’industrie.

Ensuite, la vitesse de dépét de la couche est élevée rendant cette méthode d’autant plus attractive.

2.3. Les différentes configurations de réacteurs PECVD

Il existe fondamentalement deux types de réacteurs PECVD : le réacteur de type direct ou
I’échantillon est directement en contact avec le plasma et le réacteur de type « remote » ou post
décharge dans lequel I’excitation des especes gazeuses se produit en amont de la chambre de

dépot [Aberle].

a. Réacteurs de type direct

Dans ce cas, tous les gaz précurseurs sont excités par le champ électromagnétique et les
substrats a traiter sont en contact avec le plasma (Figure Il. 9). Le réacteur se compose de deux
¢lectrodes paralleles (1’¢électrode inférieure supportant I’échantillon) entre lesquelles se développe
le plasma. L’échantillon est chauffé par son support, en général en graphite. Le champ
électromagnétique a une fréquence qui est soit de 13.56 MHz (méthode haute fréquence)

soit comprise entre 10 et 500 kHz (méthode basse fréquence).

SiH, + NH4 SiH, + NH
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Figure I1. 9: Réacteur PECVD de type direct.
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Pour les applications industrielles, et de maniére a améliorer la vitesse de production, des
réacteurs PECVD direct ont été développés sur le modéle des fours de diffusion et
d’oxydation de la microélectronique : on parle de réacteurs de type « batch ». Les substrats sont
alors placés sur des électrodes connectées en parallele, permettant de traiter simultanément plus

de 100 wafers et d’atteindre des cadences de production de plus de 1000 plaques par heure.

b. Réacteurs de type remote (ou post-décharge)

Dans ce type de réacteur, 1’échantillon est séparé du lieu de génération du plasma
(Figure II. 10). L’excitation du plasma peut étre réalisée de différentes facons et notamment a
partir de micro-ondes (en général, 2.45 GHz). Le plasma est créé a ’extérieur de la zone de dépot
et les espéces réactives sont ensuite redirigées sur 1’échantillon par I’intermédiaire d’un tube en
quartz. En général, le plasma excite seulement l’ammoniac. Le silane est injecté a

proximité de 1’échantillon par une autre arrivée de gaz.

MIH 3

Flasma Mlcrowave excitaton

Sy E j/ SiHy
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Figure 11.10 : Réacteur de type remote

Cette méthode permet d’éviter la dégradation de 1’¢échantillon liée aux bombardements.
L’avantage réside également dans le fait que la densité du plasma est plus importante, ce qui

implique des vitesses de dép6t plus élevées que dans les réacteurs de type direct [34]

2.4. Le réacteur LF-PECVD direct (440 kHz) de L’INL de Lyon

2.4.1. Description du réacteur
Dans le cadre de cette thése, tous les dépdts ont été effectués au niveau de L’institut des
Nanotechnologies de Lyon (INL), les dépots de nitrure de silicium et I’oxynitrure de silicium ont
été réalises a I’aide d’un réacteur PECVD de type direct développé par la société SEMCO

Engineering. La fréquence d’application du plasma est de 440 kHz (plasma capacitif basse
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fréquence) et les gaz précurseurs utilisés sont le silane pur (SiH;) et I’ammoniac (NH3) et le
protoxyde d’azote (N,O). Ce réacteur est de type « batch » avec la particularité de
présenter une chambre de depdt a configuration verticale (Figure II. 11). Ainsi, des
échantillons de toutes tailles et géométries peuvent y étre disposes, sans avoir a les maintenir
comme dans le cas des dispositifs classiques a chambre de dép6t horizontale. La capacité de ce «
petit » réacteur est de 15 substrats de dimensions maximales 15x15 cm?.

L’obtention des couches homogéne sur toute la surface de substrat nécessite des parametres
optimaux de réacteur, ces parametres ont €té optimisés par 1’équipe photovoltaique de L’INL et

sont les suivant :

> Parametres fixes :

v' Géomeétrie du réacteur.

v Fréquence du plasma (440 kHz) ;

v' Puissance nominale (1000 W) ;

v' Cycle d’application du plasma to, = 4.3 ms et torr = 44.1 ms pour les oxydes et les
oxynitrures et to, = 8.5 ms, tor = 39.9 ms pour les nitrure (SiN) conduisant a une
puissance efficace de 85 W et 170 W respectivement.

» Parametres variables :

v Pression (P) ;

v' Température (T) ;

v Débit total des gaz précurseurs (D) ;

v’ Rapport des débits des gaz précurseurs (R = NH3/SiH4 et Ox = N,O/SiH,) ;

v

Temps de dépot (t).
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Figure 1. 11 : Schéma du dispositif LF-PECVD direct avec chambre de dép6t a configuration

verticale (SEMCO Engineering). La photo montre les électrodes porte-substrats

3. Principales méthodes de caractérisation
Nous avons réalisé les caractérisations optiques de nos échantillons a I’aide de deux
techniques : I’Ellipsométrie spectroscopique de type Jobin Yvon UVISEL et Mesure de
réflectivité. Ces techniques sont trés importantes dans ce travail, car I’Ellipsométrie nous permet
de déterminer les différents indices optiques et les épaisseurs de nos couches antireflets, ainsi

grace au Mesure de réflectivité on peut mesurer la réflectivité de nos échantillons.

3.1. Ellipsométrie spectroscopique
Dans cette partie, nous avons donné une grande importance a introduire le principe de
I’Ellipsométrie, car cette mesure a été réalisée sur tous les échantillons élaborés. Les indices et
épaisseurs trouver ont été utilisés tous au longue de ce travail.

L’ellipsométrie est une méthode d’analyse optique basée sur le changement de polarisation de la

lumiére lors d’une réflexion en incidence optique sur une surface plane. On envoie sur un
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échantillon une onde lumineuse polarisée, et on analyse la modification de polarisation introduite
par I’échantillon. L’ellipsométrie analyse cette modification par I’intermédiaire du rapport p des

coefficients de réflexion parallele et perpendiculaire.

Figure Il. 12 : Représentation d 'une onde plane incidente et réfléchie sur une surface plane

En incidence oblique, une onde polarisée rectilignement deviendra elliptique aprés réflexion
sur un échantillon. L’ellipsométrie mesure ce changement de polarisation par le biais des angles ¥

et A, définis par :

T .
p ==L =tanWe®
Ts
Avec  tan¥ Il , 0°< W< 90° estle rapport des amplitudes et A= &, — &, est le

|75

déphasage introduit par la réflexion.

ﬁ;};

Figure II. 13: Ellipsométrie spectroscopique de L’INL de Lyon
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Les données de mesure sont utilisées pour décrire un modele ou chaque couche se référe a un
matériau donné. Des modeles optiques appelés relation de dispersion des formules mathématiques
sont congus et monter sur des données mesurées y et A pour déterminer les constantes optiques en
fonction de la longueur d'onde n (X) et k (A). Ils permettent d'évaluer les propriéteés optiques et de
I'épaisseur du matériau en réglant les parameétres d'ajustement spéecifiques [Guide].

Une multitude de modeles ont été développés pour chaque type de matériau, parmi lesquels nous
pouvons citer I’oscillateur de Lorentz pour les matériaux transparents, 1’oscillateur de Drude
pour les métaux ou le modele Adachi-Forouh pour les semi-conducteurs. Dans ce travail, nous
avons utilisé le modele New Amorphous Dispersion qui décrit les fonctions optiques des
matériaux amorphes. Il est basé sur la base de la formulation Forouhi-Bloomer. Ce nouveau
modele a été créé afin de donner une forme lorentzienne a I'expression du coefficient d'extinction
et de l'indice de réfraction pour plus de détaille sur ce modele [Guide]. (Pour plus de détaille

consulter le Chapitres IV. 3. 1).

3.2.Mesure de réflectivité

La Figure II. 14 présente le dispositif expérimental qu’on a utilisé pour la mesure de la
réflectivité de nos échantillons qui sont placé sur une ouverture de la sphére intégrante située a
I’opposé du faisceau incident monochromatique. A chaque longueur d’onde, I’intensité réfléchie

est mesurée par un photo-détecteur.
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Mulimétre
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e
—
AR e
Détection
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=
Lambda H q
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\
\ / '
 » f ’|| “' Référence
L' \

oL U

Hacheur 167 Hz

Echantillon

Sphére intégrante

Figure 11.14 : Dispositif expérimental de la mesure de réflectivité

La source de lumiere est une lampe halogéne reliee a une alimentation en courant stabilisée. Un

monochromateur d’une résolution de 1 A, permet de sélectionner la longueur d’onde (350 a 1100
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nm). L’intensité émise par lampe dans I’UV est toutefois assez faible, ce qui peut entrainer un
signal assez bruité pour des longueurs d’onde inférieures a 400 nm. Le flux en sortie est modulé
sous forme d’un signal carrée par un hacheur a 167 Hz, de mani¢re a utiliser une détection

synchrone. Ceci permet de rejeter le bruit de fond et d’obtenir un signal plus net.

L’¢état de surface de I’échantillon entraine une réflexion diffuse du rayonnement incident, qui
lui-méme peut présenter une inhomogénéité dans sa distribution spéciale. Ceci est d’autant plus
vrai que nous sommes amenés mesurer la réflectivit¢ d’échantillon texturés. Cela conduit a
utiliser une sphére intégrante qui permet d’intégrer spécialement un flux lumineux divergent et de

faire converger la quasi-totalité des rayons réfléchis vers le photo-détecteur.

4. Conclusion

Aprés avoir présenté le réacteur PECVD et les techniques de caractérisation optiques utilisées
dans ce travail ainsi les matériaux de base utilisés, nous allons aborder dans le chapitre 11l la
partie théorique qui nous permet de construire nos programmes de simulation afin de chercher les
parametres optimaux (indices et épaisseurs) de nos couches sur les deux faces de la cellule (avant

et arriere).
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Chapitre 111 :

Couches Minces Optiques :
Approche Théorigue

Introduction

Le champ ¢lectromagnétique qui se propage dans I’espace peut étre monochromatique, c.-
a-d. caractérisé par une seule fréquence v, pulsation ® (®=2nv) ou A est la longueur d’onde
(A=c/v), ou polychromatique, s’il transporte plusieurs fréquences (longueurs d’ondes) Ssoit
discretes soit en continues. La distribution de 1’énergie entre ces composantes s’appelle le spectre
du rayonnement. Différentes gammes du spectre électromagnétique sont désignées par des noms
particuliers (onde radio, micro-onde, ondes optiques, etc.). L’irradiation et la détection du champ
électromagnétique dans les différentes gammes spectrales sont souvent liées a des processus
physiques bien différents. Un apercu de tout le spectre électromagnétique utilisé ou accessible est
donné sur la Figure III. 1. Le rayonnement appartenant a 1’intervalle étroit entre 380 nm et 770
nm est capable de produire des sensations visuelles dans 1’ceil humaine et s’appelle « lumiére ».
Cette région est bornée des deux c6tés par un rayonnement: ultraviolet (coté des faibles longueurs
d’ondes) et infrarouge (coté des grandes longueurs d’ondes). Les trois gammes forment ensemble

le spectre optique auquel on s’intéressera en particulier dans le cadre de cette partie.

Photons de haute énergie Photons de basse énergie

Fréquence + (Hz)
10°4 10 10¢ 10'® 10 10" 10" 10' 10° 10° 10¢ 107 10

Rayons gamma

10 10"
Longueur d’onde . » (M)

Violet, Bleu

400 450 500 550 600 650 700 750 800

Longueur d’onde nm

Figure I11. 1 : Le spectre électromagnétique
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1. Théorie et Modéles des couches diélectriques

L’industrie des couches minces est obligée de concevoir des multicouches antireflets dans
lesquels les valeurs de la transmission, de la réflectivité, et d'absorption sont spécifiées a un
certain nombre de longueurs d'onde, d'angles d’incidence et de polarisations de la lumiére
incidente. Dans quelque cas, cette industrie peut étre requise de fournir a ces multicouches
beaucoup d'autres propriétés plus compliquées. Les paramétres qui peuvent étre employés pour
atteindre ces buts sont le nombre de couches dans les multicouches, les épaisseurs des couches, et
les indices de réfraction et les coefficients d'extinction des couches. Une maitrise parfaite de
comportement des ondes électromagnétiques a travers ces multicouches est indispensable. 1l existe
de nombreux modeles mathématiques qui permettent de traiter le comportement de rayonnement
électromagnétique a travers des structures antireflet. Ces méthodes utilisent des approches

différentes.

Le calcul général de la réflectivité et de la transmission d’un empilement multicouche est
détaillé dans de nombreux ouvrages (voir par exemple [Macleod]). Plusieurs approches ont été
proposées pour calculer la réflectivité d’un empilement de couches minces.

Parmi les plus utilisées, on trouve 1’approche matricielle et I’approche récursive. La premicre
approche est basée sur le formalisme introduit par Abéles en 1950 [Abeles], il a été présenté en
détail par B. Pardo et al. en 1988[Pardo] puis par C. Charalambos et al en 2002 [Charalambos].
Elle présente I’intérét de réduire les temps de calcul si I’on calcule des empilements périodiques
avec un nombre de périodes élevé. Elle s'avere utile pour avoir rapidement une estimation des
réflectivités, par exemple pour rechercher les meilleurs matériaux pour une application donnée
parmi tout le tableau périodique [Bajt]. On trouve aussi le code de calcule pour des empilements
multicouches XUV [Delmotte] qui est basés sur la méthode récursive.

Cependant, la méthode matricielle est la plus utilisé. Pour cela, nous avons développé nos propres

codes de simulation et d'optimisation en se basant sur cette approche.

2. La méthode de transfert matricielle

La méthode de transfert matricielle (Transfer Matrix Method) (TMM) est une approche
simple de modélisation de comportement des ondes électromagnétique a travers plusieurs couches.
Cette méthode utilise des conditions aux limites de la continuité entre les couches des différents
matériaux utilisés et les équations d’onde qui décrivent les champs électriques et magnétique ainsi

de la réflectivité et de la transmission a travers chaque couche. La continuité exige que les champs
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a l'interface entre deux matériaux soient les mémes en chaque matériau. Ensuite, si le champ
électrique est connu au début de la 1%® couche, la TMM peut étre utilisée pour déterminer les

champs électriques et magnetiques aux extrémités des autres couches [Katherine].

La Figure Ill. 2 représente le comportement de la lumiere a travers un empilement de plusieurs
couches. Dans cette figure, de gauche vers la droite contient I'onde électromagnétique incidente et
de droit vers la gauche représente I'onde émise. Les blocs centraux représentent des couches
individuelles d'une structure multicouche, chacune avec son propre indice de réfraction et son

épaisseur.

Hp + H; = H;
E, + E; = E;
m Bane = F(2)
L
-
EJ:][l EJ.!I['J " Ek-l:l[_]k-
{ i i
_—
— | «— —
P P P
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Figure I11. 2 : Le comportement de la lumiére a travers un empilement de plusieurs couches

Cette partie de la these est un récit long et fatiguant d'une théorie de base qui est nécessaire
pour effectuer des calculs sur les propriétés des empilements des couches minces (multicouches).
Pour cela et afin de rendre plus facile de trouver les résultats de base, nous avons réalisé un
résumé a la fin de chapitre (8 I11.7).

Dans ce travail, nous avons adopté une approche plus fondamentale a la conception
d’empilements antireflets. Cette étude d’empilements précis, nous permettra de faire une bonne

comparaison avec des empilements fabriqués a partir de matériaux connus.

2.1.Les équations de Maxwell et les ondes électromagnétiques planes
Nous commencons notre étude sur les problémes & couche mince en résolvant les équations

de Maxwell avec les équations appropriées. Dans les milieux isotropes ces équations peuvent étre

écrites [Macleod]:

— . aD
rotH—]+E 1)

Page

54


file:///G:/dossier%20nordine/Thèse%20Nordine/Chapitre%203/doc/%5bKatherine%5d.pdf
file:///F:/Documents%20and%20Settings/SAHOUANE%20Nordine/Application%20Data/Microsoft/doc/%5bMacleod%5d.pdf

WEE=—Z—]: 2)
divD = p 3)
divB =0 (4)
j=0E (%)
D=¢E (6)
B=pH (7

Pour ces equations, nous pouvons ajouter

€= &¢& (8
1= Ul ©)
& = 1/(.“002) (10)

Ou &g et uo sont la permittivité et la perméabilité de I'espace libre, respectivement. & et u, est la

permittivité et la perméabilité relative, et ¢ représente la vitesse de la lumiere dans I'espace vide.

L'analyse qui suit est bréve et incompléete. Pour un traitement complet et rigoureux des

équations du champ électromagnétique les lecteurs sont renvoyé a Wolf et Born [Born].
On combinant les différentes équations précédentes, la résolution de E est ;

0%E 0E

2p — -
V°E = eu 52 + uo y (11)

Nous pouvons écrire une expression similaire pour H.

Tout d'abord, nous cherchons une solution de I'équation (11) sous la forme d'une onde plane
polarisée, et nous choisissons la forme complexe de cette onde, la signification physique étant

associé a la partie réelle de I'expression.
E = eexplio(t —*/y)] (12)

Cette équation représente une onde se propageant le long de lI'axe x avec une vitesse v, € est

l'amplitude du vecteur et ® la fréquence angulaire de cette onde. L'avantage de cette forme
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complexe de 1'onde est que les changements de phase ¢ peuvent étre traités trés rapidement en les

incluant dans une amplitude complexe de (12), et on aura:

E = eexpli{fw(t —*/y) + @}] = eexp(ip) expliw(t —*/)]

(13)

Ou € exp(ig)est 'amplitude du vecteur complexe. L'équation (13), qui présente une phase ¢ est

tout simplement 1'expression (12), avec I’amplitude remplacé par I'amplitude complexe.

Pour avoir les mémes solutions pour les équations (11) et (12), il est nécessaire d’avoir :

(1)2

b2 = w?epu — iwpuo

Pour le vide o0 = 0 et v =c, a partir de 1’équation (14)
21
¢ = /Sollo

En multipliant I'équation (14) par 'équation (15) et en la divisant par ?, nous obtenons

> eu . uo

— = —1

==
v €olo WEYHo

Ou c /v est un parametre sans dimension du milieu, que nous noterons N:

. UyO
N2 =¢g.u. —1i
rir weg

Cela implique que N est de la forme

N=C/v=n—ik

(14)

(15)

(16)

(17)

Il y’a deux valeurs possibles de N a partir de (16), mais pour des raisons physiques, nous

choisissons ce qui donne une valeur positive de n.

N est connu comme indice de réfraction complexe, n comme la partie réelle de l'indice de

réfraction et k est appeler le coefficient d'extinction.
Pour I’équation (16)
n? —k? = e,
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2nk = B2 (19)

wEg
L'équation (12) peut étre écrite :

E = cexplint — (2nN /1) x] (20)

Ou nous avons introduit la longueur d'onde dans I'espace libore A = 2mc/w , le remplacement

de N par n — ik dans I'équation (20) donne :
E = cexp[—(2nk/A)x] explint — (2nn/A)x] (21)
k Etant une mesure de l'absorption dans le milieu.

La variation de phase produite par une onde traversant la distance x dans un milieu est la méme
que celle produite pour une distance nx dans le vide. Pour cette raison, ny est connue comme la

distance optique.

L'équation (20) représente une onde plane polarisée se propageant le long de I'axe x. Pour
une onde se propageant dans une méme direction, elle est déterminée par le coefficient

d'orientation (a, B, y). Pour cela, I'expression (20) devient :
E = g expliot — 2nN/A)(ax + By + yz)] (22)

Ce type d’onde est la plus simple a définir dans un milieu absorbant. Dans un ensemble de
films minces absorbeurs, nous verrons que nous sommes parfois obligés d'adopter une expression

un peu plus compliqué pour 1’onde.

Plusieurs relations importantes pour ce type d'onde peuvent étre dérivées a partir des
équations de Maxwell. La direction de propagation de I'onde est donnée par le vecteur unitaire $

ou :
S=ai+fj+vk

Avec i, j et k sont les vecteurs unitaires le long de I'axe X, y et z, respectivement. On dérivant

I’équation (22) par rapport au temps, nous aurons

9E /ot = iwE
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Et a partir des équations (1), (5) et (6)

rot H = oF + € dE /ot
= (0 + iwe)E

“wN?

= E
i =

Nous avons

Tl (6H_+6H _0H )
rotH = l

ox ' oyl oz
Avec X représente le produit vectoriel.

0H iZnNa_ wNa 0H _ in,B 0H ia)N
ax A - c ' ody c ' 9z c 14

De sorte que

Alors,
_wN wN?
—l—(SXH)=lC2 E

C’est-a-dire

~Z($xH)=E 23

” = (23)

Un travail similaire pour H nous donne ;

NGxE)=H 24

” = (24)

A . .. N, . .
Pour ce type d'onde, E, H et § sont perpendiculaires entre eux. La quantité aa les dimensions

d'une admittance et il est connu comme l'admittance optique du milieu, il est noté y. Dans l'espace
libre, I'admittance optique est donnée par

Y = (g5/19)"? = 2.6544 x 1073S (25)
Avec
K= Hrlo (26)
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Et a des fréquences optiques L, NOUS pouvons écrire

y =NY (27)
Et

H=y(8XE)=NY(SXE) (28)

2.2. Le vecteur de Poynting

Une caractéristique importante de rayonnement électromagnétique, c'est qu'il a une forme
d'énergie transporté, et c'est I'énergie associée a 1'onde qui est observé. Le taux d’instantané de

flux d'énergie a travers une zone d’espace est donné par le vecteur de Poynting
S=EXH (29)

Cette expression n'est pas linéaire (E est multiplié par H), pour cela, nous ne pouvons pas
utiliser directement la forme complexe de I'onde. Soit la partie réelle ou la partie imaginaire de

I'expression d'onde doivent étre insérés.

La valeur instantanée du vecteur de Poynting oscille a deux fois la fréquence de I'onde. Il
est défini comme I'éclairement ou dans les anciens systemes d'unités « intensité ». Dans le systeme
d'unités S, il est mesuré en watts par metre carré. Dans notre cas, nous adopter un symbole « | »

pour I’irradiance.

Pour une onde harmonique, nous constatons que nous pouvons dériver une expression tres

simple de rayonnement en utilisant la forme complexe de 'onde. C’est-a-dire. :
1
I = ERe(E X H*) (30)

Ou * désigne le conjugue complexe. Il convient de souligner que la forme complexe doit étre
utilisée dans I'équation (30). L'éclairement | est écrit en tant que grandeur vectorielle, quand il a la
méme direction que le flux d'énergie de I'onde, E et H sont perpendiculaires, I'équation (30) peut

s'écrire
I = %Re(EH*) (31)

Avec E et H sont des grandeurs scalaires.
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Il est important de noter que les vecteurs électriques et magnétiques dans I'équation (30) doivent
étre un total des champs résultants dus a toutes les ondes qui sont utilisees. Cela est implicite dans
le calcul de I'expression du vecteur de Poynting. Nous reviendrons sur ce point lors du calcul de

réflexion et de transmission.

Pour une seule onde homogene et harmonique de la forme (22) :
H=y(@XE)

Avec
I =Re (lyEE*§>
2
= ~nYEE"$ (32)
A partir de I'équation (22), E est donnée par
E = g expli{wt — 2n[n — ik]/A)(ax + By + y2)}]

= e exp[—Q2rk/A)(ax + By + yz)]expli{wt — 2nn/A)(ax + By + yz)}]

Ce qui implique;

EE* = eg”exp|—(4nk/A)(ax + By + yz)]

Et
I = %nYlelzexp[—(élnk//l)(ax + By +vz)]

L'expression (ax + By + yz) est la distance le long de la direction de propagation, 47k /A est
défini comme le coefficient d'absorption a, qui est
a = 4nk/A (33)

Le coefficient d'absorption a ne doit pas étre confondu avec la direction du cosinus. Cependant

|elexp[—(2mk /) (ax + By + yZz)]
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Est I'amplitude de lI'onde au niveau du point (X, y, z), cela nous donne une simple facon d'écrire

I'expression de l'irradiance
I = %m{(amplitude)2 (34)

Dans le calcul de réflexion ou de transmission, cette expression sera souvent utilisée pour

comparer I’irradiance.

3. Une simple frontiére d’une surface

Un ensemble de couche mince sont généralement constitués d'un certain nombre de frontiéres entre
les différents milieux homogeénes constituant ces couches et c'est I'effet que ces frontiéres auront sur une

onde incidente que nous souhaitons calculer. Une seule limite est le cas le plus simple.

Plan des ondes incidentes

Onde Réfléchie

Indice ng

Yo

Surface d’incidence S X
NNV NNy

Indice ny

La frontiére

Onde Transmise

Figure I11. 3 : Une onde incidente sur une surface plane

Tout d'abord, nous considérons des couches non absorbantes (k = 0). La Figure I11. 3 représente le
comportement d’une onde incidente sur une seule surface. Les composantes tangentielles de E et
H le long de la frontiere sont continus. Dans ce cas, la limite est définie par z = 0, et les

composantes tangentielles doit étre continue pour toutes les valeurs de x, y et t.
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L’onde incidente sera divisée en une onde réfléchie et une onde transmise a la frontiére, et notre
objectif est le calcul des parametres de ces ondes. On peut alors écrire les facteurs de phase sous la

forme suivante

Onde Incidente  expli{w;t — (2nmny/A;)(x sin 9y + z cosIy)}]
Onde Reflechie  expli{w,t — (2nny/A,)(a,x + By + v,-2)}]
Onde Transmise expli{w:t — (2nn,/A)(a:x + Ly +v:2)}]

Pour les facteurs de phase de ces ondes et afin de satisfaire les conditions aux limites pour tous

point X, y,taz =0, les coefficients de ces facteur doivent étre séparément identique:
w = w, = w; (35)

Autrement dit, il n'y a pas de changement de fréquence dans la réflexion ou la réfraction et donc
pas de variation de longueur d'onde dans I'espace libre. Cela implique que les longueurs d'onde

d'espace libre sont egales:

A=A =4 (36)

Suivi de;
0 = ng fr =1y

Les directions des ondes réfléchis et transmis sont confinées dans le plan d'incidence. Ceci

implique que les cosinus des ondes réfléchies et transmises sont de la forme :
a = sind y = cosV (37)
Avec
ngsin vy, = nya, =na;
De sorte que si les angles de réflexion et de réfraction sont 9, etd;, respectivement, alors
190 = 197”(38)
L’angle de réflexion est égal a I'angle d'incidence, et cela nous donne ;
Nng cos Y, = ny cosY;
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Le résultat apparait plus symétrique si nous remplagons 9; par 9;, donnant
Ny cosYy = ny cosY; (39)
La relation (39) est connue sur le nom de loi de Shell. y,. et y,Sont alors donnés soit par
I'¢équation (37) ou par :
az+y?=1 et a? +yt=1 (40)

Notez que pour le faisceau réfléchi, nous devons choisir la racine négative de 1’équation (40) de

sorte que le faisceau se propage dans la direction correcte.

3.1.Incidence normal

Soit une onde incidente plane polarisée. Les axes des coordonnées sont indiqués a la Figure
I11. 4. Le plan xy est le plan de surface. Nous pouvons prendre I'onde incidente propageant le long
de lI'axe z avec un sens positif du vecteur E le long de I'axe x. Ensuite, le sens positif du vecteur H
sera l'axe y. Il est clair que les seules ondes qui remplissent ces conditions aux limites sont plane

polarisée dans le méme plan que I'onde incidente.

H He 5
Indice ng
. Surface d’incidence S X
La frontiére 77777 TN 7777777777

Indice ny
E

H

Z

v
Figure I11. 4 : Une onde incidente plane polarisée pour une incidence normale

Les champs électriques et magnétiques des ondes avec la direction de propagation forment des
ensembles droits. La direction de propagation est inversee pour les faisceaux réfléchis,
I'orientation des champs électriques et magnétiques ne peut pas rester la méme que celle du
faisceau incident. Comme le champ électrique est le plus important du point de vue de I'interaction

avec la matiere, nous allons definir nos orientations par rapport a lui.
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La question des références de phase et des directions des champs électriques est ce que nous
appelons conventions, car nous avons une totale liberté de choix. Nous définissons le sens positif
de E le long de I'axe x pour tous les faisceaux. En raison de ce choix, le sens positif des vecteurs

magnétiques des ondes incidents et transmis seront le long de I'axe y, mais dans le sens négatif de

cette axe pour les ondes réfléchies.

(@) Le vecteur champ électrique continu a travers la surface:

& te =& (41)
(b) Le vecteur champ magnétique continu a travers la surface:

H; + H. = H;
Ce qui donne;
Yo€i — Yo&r = Yo&t(42)
Yo(&i + &) =yole — &)
Pour la réflexion on aura :

Er _Yo~V1 _ Mo~ (43)

&i Y1ty No+nq

Avec
y=nY
Dans le cas de la transmission on aura :
£ 2 2n
gt _ _4YVo _ 0 (44)
&i Yot+Y1 ng+ng
On final, on aura:
_ Yo~ Y1 _ NNy
p= = (45)
y1t+Y1 no+ng
2 2n
=% — T (46)

YotY1 No+n4
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L’irradiance nette est donnée par :

1
irradiance nette = Re [E (& + &) (Yo&i — yoer)*]

1 *
= Re [Eei(ylet) ]
Avec Re(%E X H™) et les équations (41) et (42), on aura:

& =pg et & =Tg

C-t-d;
irradiance nette = %yoeie{‘(l —p?) = %yoeiei* (v1/V0)T? (47)
Avec,

1 * 1 *
~Yoigip® = p*l; et ~yogiE[T? = (11/yo) T

La réflexion et la transmission est donnée par les équations suivantes :

Tl Va2 Yoy _ _4nom
I yo o+y1)?  (no+ny)?
(48)
R="=p2= (yo—y1)2 _ (no—nl)z
li Yoty1 ng+n,
Avec :
R+T=1 (49)

Les équations (47), (48) et (49) sont donc cohérentes avec 1’idée de diviser les irradiations en
irradiation incident, réfléchi et transmise, qui peuvent étre traitées comme des ondes distinctes, le
flux d'énergie dans le deuxieme milieu étant simplement la différence entre I’irradiation incidente
et réfléchis. Rappelez-vous que tout cela, jusqu'a present, suppose qu'il n'y a pas d'absorption.

Nous verrons bient6t que la situation change legérement lorsque I'absorption est présente.

3.2. Incidence oblique
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Considérons maintenant le cas d’incidence oblique, en conservant nos médias sans
absorption. Pour toute direction générale de I'amplitude du vecteur de I'onde incidente, nous
trouvons rapidement que l'application des conditions aux limites, nous conduit a résoudre des
expressions compliquées et difficiles pour les amplitudes des vecteurs d’ondes réfléchies et
transmises. Heureusement, il existe deux orientations de I'onde incidente qui conduisent & des
calculs relativement simples: les amplitudes électriques des vecteurs alignés dans le plan
d'incidence (le plan xy de la Figure Ill. 5) et les amplitudes électriques des vecteurs alignés
perpendiculairement au plan d'incidence (parallele a I'axe y dans la Figure I1l. 5). Dans chacun de
ces cas, les orientations des amplitudes de vecteur transmis et réfléchis sont les mémes que pour
I'onde incidente. Toute onde incidente de polarisation arbitraire peut donc étre divisée en deux
composantes présentant ces orientations simples. Les éléments transmis et réfléchis peuvent étre
calculés pour chaque orientation séparément, puis combinés pour donner la résultante. Pour cela, il
est donc nécessaire de considérer deux orientations. Une onde avec le vecteur de champ électrique
dans le plan d'incidence est connu comme polarisée p ou, parfois, comme TM (transverse
magnétique) et I’onde avec le vecteur de champ électrique perpendiculaire au plan d'incidence est
polarisée s ou, parfois, TE (transverse électrique). Avant que nous puissions réellement procéder
au calcul des amplitudes réfléchies et transmises, nous devons choisir les différentes directions

référence des vecteurs a partir de laquelle les différences de phase seront calculés.
Onde Réfléchie Onde Réfléchie
H H Indice ng E Indice no

e s
Surface d’incidence - Surface d’incidence

,X N
S N TTTTTTT I T 77777777 > X

Indice ny E

Indice ny
E

Z .
(@) \Z Onde Transmise (b) 4 v Onde Transmise

Figure I11. 5 : Le sens positif des vecteurs électriques et magnétiques pour la lumiére polarisée

p (a) et des vecteurs pour lumiére polarisée s (b)

Nous avons, une fois de plus, une totale liberté de choix, mais une fois que nous avons établi
la convention que nous devons respecter, tout comme dans le cas d'incidence normal. Les
conventions que nous utiliserons dans cette partie de these sont illustrées dans la Figure I11. 3. lls

ont été choisis pour étre compatibles avec ceux de l'incidence normale déja établie
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Nous pouvons maintenant appliquer les conditions aux limites. Comme nous l'avons déja fait en

sorte que les facteurs de phase seront corrects.

» Lumiére polarisée p

(a) Composante électrique parallele a la limite, il continue a travers la limite:
g;cos Uy + &.co0s Yy = g,c05 VU, (50)

(b) Composante magnétique paralléle et continue a travers la limite. Ici, nous devons calculer les

amplitudes des vecteurs magnétiques, et nous pouvons le faire en utilisant I'équation (28).
OnaH = ye
Yoéi — Yoér = V1&t (51)

On divise sur &; pour obtenir

& __ Yocosdi—yjCOsVy
&i a Yo €0s Y1 +y1 cos Yy

(52)
E 2y, cos VY,

& Yo C0sVq + yq cosV
En aura,

2 2
& &
R=(2)er=2(%)
&i Yo \&;
Mais quand on calcule les expressions qui résultent, nous constatons que R+T # 1. En fait, Nous
avons calculé les éclairements mesurés le long de la direction de propagation des ondes et I'onde

transmise est inclinée a un angle qui différe de celle de I'onde incidente. Cela nous explique le

rejet de la régle (R+T = 1).

On pourrait remédier a cette situation en modifiant la définition de T et d'inclure cette
dépendance angulaire, mais une approche alternative préférable est d'utiliser les composantes des
flux d'énergie qui sont normales & la frontiere. Les vecteurs E et H qui sont utilisés dans ces
calculs sont alors paralleles a la frontiére. Puisque, ils sont ceux qui entrent directement dans la

limite.

Pour I’approche en couches minces, on utilise les éléments de E et H paralléle a la limite, ce

gu'on appelle les composantes tangentielles. Notez que I'approche normale dans d'autres domaines
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de l'optique est d'utiliser des composants a part entiere de E et H dans les expressions d'amplitude

et d'utiliser les composants de l'irradiance dans la réflexion et la transmission.

Les composantes tangentielles de E et H, soit, les composantes paralléles & la frontiere, ont été

déja calculées pour une utilisation dans les équations (50) et (51).

Ensuite, nous pouvons écrire

E; =¢cosOoH;, = H; =y, = Coioﬁo E; (53)
E, =¢g.cosVyH, = C03;°190 E, (54)
Et == St COS 191 Ht = C03;1191 Et (55)

Les orientations de ces vecteurs sont exactement les mémes que pour une lumiére incidente

normale.
Les équations (50) et (51) peuvent alors s'écrire comme suit.

(a) Champ électrique parallele a la limite:
E;+E,.=E;

(b) Champ magnétique parallele a la limite

Yo H — Yo H. = Y1

cosd, cosd, | cos Y, t

Nous utilisant le méme processus de calcule déja utilisé pour une incidence normale,

_E_( Y N ( Yo N )
Pp = E; (cosﬁo cos 191)/ cost¥y cosYq (56)
_Et _ ( 2¥0 Yo V1
T = E; (cosﬁo)/(cosﬁo T cosﬁl) (57)
Yo Y1 Yo Y1 2
Rp o [(cosﬁo N cos 191) / (cosﬁo + cos 191)] (58)
T = ( 4YoY1 )/( Yo + V1 )2 (59)
p cos Yy cos Y4 cosVy cosq
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ouy, =noY et y; =n;Y etlaregle (R+T = 1) est conserve. La lettre p a été utilisée dans les

expressions ci-dessus pour indiquer polarisation p.
Il convient de noter que I'expression de 7, est maintenant différente de celle dans I'équation (52).

» Lumiéres polarisées s

Dans le cas de la polarisation s, les amplitudes des composantes des ondes paralleles a la frontiere

sont
E; = ¢H; = H;cosVy =y, cosUyE;
E, =¢.H, = H, cos, = y, cosVyE,
E, = ¢H; = y, cosY; E;

Nous avons une orientation des composantes tangentielles exactement comme pour une lumiere

incidente normale, et une analyse similaire conduit a ;

Er
Ps = E = (yo costy — y; cos ;) /(Yo cos Iy + y; cos V) (60)
Ts = fT_i = (2y cosJy)/(yo cos Yy + y; cos V;) (61)
Rs = [(yo cos 9y — ¥4 cosV;)/(yo cos Iy + y; cosI;)]? (62)
T, = (4y, cos 9y y; cos )/ (Vo cos 9y + y; cosI;)? (63)

Ou encore une fois y, = nyY et y; =n,Y etlaregle (R+T = 1) est conservée. La lettre s a été

utilisée dans les expressions ci-dessus pour indiquer polarisation s.

3.3. L'admittance optique pour une incidence oblique
Les expressions que nous avons obtenus jusqu'ici ont été dans leur forme traditionnelle (a
I'exception de l'utilisation des composantes tangentielles plutoét que les amplitudes des vecteurs
complets) et ils comportent les admittances caractéristiques des différents couches, ou de leurs

indices de refraction avec I'admission d'espace libre, Y.

L'équation (28) donne H = y(§ X E)ou y = NY est I'admittance optique. Nous avons trouvé
un avantage a traiter avec E et H. Les composantes de E et H parallele a la limite, et si nous

introduisons une admission optique inclinée # qui relie E et H
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=7 (64

En incidence normale n = y = nY et en incidence oblique

N, = —2— = nY (65)

cos?9 cos?9

Ns =ycosY =nYcosd (66)

Ou I'équation (39), doit étre utilisee pour calculer 9. Dans tous les cas, nous pouvons écrire

_ (Mo~ _{ 219 )
= (21 T = 67
p (770+TI1) (770"'771 ( )
2
R — No—M1 T — 47’0771 68
(no+n1) (Mo+11)? (68)

Ces expressions peuvent étre utilisées pour calculer la variation de la réflexion a la frontiére d’une
simple couche. Dans ce cas, il n'y a pas d'absorption dans le matériau et on peut voir que la
réflexion de la lumiére polarisée p (TM) est égale a zéro a un angle précis. Cet angle est
particulierement connu comme l'angle de Brewster. La lumiére qui est réfléchie a lI'angle de
Brewster est également polarisée linéairement avec le vecteur électrique perpendiculaire au plan
d'incidence. Cela offre un moyen d'identifier le sens absolu de polariseurs. L'expression de I'angle

de Brewster peut étre calculée comme suite :

Yo _ noY _ N n Y
cosv, cosY, cosv; cosV,

La loi de Snell donne une autre relation entre 9, et 9,
ng sindy, = ny sind,
Ce qui donne une expression en fonction ded,
tand, = n,/n, (69)

3.4. Incidence normale dans des couches absorbante

Nous devons maintenant examiner les modifications nécessaires dans nos résultats, en

présence d'absorption. Considérons d'abord le cas de l'incidence normale,
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Ny = ny — ik
N, =ny —iky
Yo = NoY = (ng — iko)Y
y1 =N Y = (ng —iky)Y

Dans le cas d'absorption au niveau des couches. Les conditions aux limites sont les méme comme

avant :

(@) Pour la continuité des vecteur de champ électrique a travers la frontiere :
& te =&
(b) Pour la continuité des vecteur de champ magnétique a travers la frontiere :
Yo&i = Yoér = V1ét
Et en éliminant d'abord &;puis &,- on obtient les expressions des coefficients d'amplitude

_ & _ Yo=y1 _ (no—iko)Y—(ny—iky)Y _ (no—my)—i(ko—ky) (70)
&  Yotyr  (no—iko)Y+(ni—ik)Y  (no+nq)—i(ko+ky)

_ &t _ 2Y0 _ Z(no—lko)Y _ Z(no—lko)
& Yoty (no—iko)Y+(n,—ik,)Y (no+nq)—-i(ko+kq)

(71)

Quand nous essayons d'étendre cette approche a la réflexion et a la transmission, ¢a devient un peu
compliquée. Nous restons a I'incidence normale. Nous calculons le vecteur de Poynting a la limite
de chaque milieu et adoptons les deux valeurs obtenues. Dans le coté d’incident, les champs

électriques et magnétiques qui en résultent sont
g+é& =g1+p)
Et
Hi—H =y,(1 - pe

Respectivement, ou nous avons utilisé la notation des composantes tangentielles, et dans le second
milieu des champs sont tg;et y;te; respectivement. Ensuite, I'éclairement énergétique net de

chaque c6té de la frontiére est :
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Miliew0: I =Re {% [e;(1 + p)][ye (1 — p*)e;]}
Milieul: I =Re {% [Tel-][yfr*ei*]}

Les deux valeurs trouveées a la limite,

1 1
Re|syoeiei(1+p—p" = pp*)] =5 Re(y)rr’eie;

1 * * 1 * * * 1 * * * 1 * *
SRe (vo)eier —Re (yo)ppeig; +Re [yo(p — pHeigi] = S Re(y)tt*eig; (72)

Nous pouvons remplacer les différentes parties de I'expression (72) avec leurs interprétations

habituelles pour donner
1 * * *
I, = Rl + 5 Re [y§(p — peig]] = T (73)

Ou (p - p*) est imaginaire. Cela implique que si Yo est réal, le troisiéme terme dans 1’équation (73)
est nul. Les autres termes font alors de I’irradiation incidente, réfléchi et transmise. Si Yo est
complexe alors sa partie imaginaire se combinent avec l'imaginaire (p - p*) pour produire un
résultat réel qui implique que T + R # 1. Donc hypothése que les irradiations peuvent étre divisés
en irradiance incidente, réfléchi et transmis est valable. La source du probleme est un couplage
entre les champs incidents et réfléchis qui ne se produit que dans un milieu absorbant et qui doit

étre pris en compte lors du calcul de transport de 1’énergie.

_ (Yo=V1 Yo—YV1 *
k= (YO+Y1) (YO+Y1) (74)
4yoRe(y1)
= 75
o+y1) Yo+y1)* (75)

Ou yy est réel.

L'objectif habituel d’un revétement antireflet est la réduction de la réflexion, mais souvent
I'objectif de la reduction de la réflectance est I’augmentation correspondante de la transmission.
Méme si un milieu absorbant sera rarement nous présenter un probleme en termes de mesure de
réflexion, il faut parfois traiter les deux c6tés des matériaux pour augmenter la transmittance

globale.
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Dans ce contexte, nous définissons un revétement antireflet comme celui qui augmente la

transmission. Mais pour ce faire, nous devons définir ce que nous entendons par transmission.

Pour un systeme avec un revétement antireflet, la transmission sera le rapport entre 1’irradiation

incidente et I’irradiation transmise, a savoir
1 *
line = ERe()’o)Eifi

1 *
B ERe(yl)gt‘gt

=2 -
> Re(yo)ee;
Ceci est tout a fait compatible avec 1’équation (73) qui deviendra avec une Iégere modification

Re[yo(p—p™)]

T=1-pp*+ Re D) (76)
Avec
2Yo
& = ———¢&;
t oty1) !
On aura ;
4yoyoRe(y1) (77)

- Re(yo)[(¥o+¥1) Vo +y1)*]

Soit maintenant une surface d'un systéme revétue d’un diélectrique de sorte qu'elle présente
I'admittance Y. Puisque, en l'absence d'absorption, le rayonnement entrent dans un systeme a

couche mince doit étre aussi le rayonnement sortent,

- Re(yo?i;iﬁe)((§1+Y)*] (78)
Puisque Y = a + if alors;
T — 4a(n3+k3)
no[(no+a)?+(ko+p)?]
Et T peut facilement étre démontré un maximum lorsque
Y=a+if =ny+iky = (ny—iky)" (79)
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L'admittance correspondante doit donc étre le complexe conjugué de I’admittance d’'incidence.

ko
T=(1+-—2
ng

3.5. Incidence oblique dans les couches absorbante

Pour cela la transmittance devient.

Nous nous limitons a un milieu d’incidence transparent et un second absorbant. Notre
premier objectif doit étre de faire en sorte que les facteurs de phase seront cohérents. Profitant de

quelques-uns des résultats précédents, nous pouvons écrire les facteurs de phase comme:
Onde Incidente expli{wt — (2nny/A)(x sin 9y + z cos 9y) }]
Onde Refracté expli{wt — (2mny/A)(x sin 9y — z cosY,)}]

Onde Transmise expli{wt — (2n(n, —ik,)/A)(ax + yz)}]

Ou a et v les facteurs de phase transmis et ils sont les seules inconnues. Les facteurs de phase doit

étre identique pour tous x et t pour z = 0. Cela implique

ng sind,
a=—-—
(nq — ikq)
Etant donné que a? + y2 = 1
y=0-a)"

Il y’a deux solutions a cette équation, Qui sont (N - iky) a et (Ng - iky) y:

(ny —iky = [(ny — iky)? — 7’1(2)Sinz'90]1/2 = [nf — kf — ngsin®9,

- i2n1k1]1/2
Le facteur de phase transmis est donc de la forme :

explifwt — (2mny sinYyx /1) — (2m/A)(a — ib)z}]
= exp(—2mbz/A)exp [i{wt — (21n,y sindyx /1) — (2maz/1)}]

Avec
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(a — ib) = [n? — k? — nsin?9, — i2n,k,]*/?

Une onde qui possede un tel facteur de phase est connue en tant qu’elle est non homogéne. La
baisse de I'amplitude est exponentielle au long de I'axe z, alors que la direction de propagation sur

le plan de phase est déterminée par les cosinus, qui peuvent étre extraits a partir de
(2nng sindyx/A) + (2maz/A)

Il convient de noter que quand on introduit 1’angle complexe, le formalisme propre aux couches

sans absorption s‘applique aussi bien aux couches absorbantes et nous pouvons écrire :
(ny — iky)sind, = nysind,
a = sinv,
y = cost,;
(a —ib) = (n; — ik,) cosV,

Le calcul des amplitudes est le méme que celui écrit précédemment. Cependant, nous n‘avons pas
encore examiné les implications d'une onde inhomogéne. Notre principale préoccupation est le
calcul de I'admittance incliné relié & une telle onde. Etant donné que les variations de I'onde

suivant x, y et t sont contenues dans le facteur de phase, nous pouvons écrire

0 ady 0z
. 2nN 2N I
=(‘lT“HTV )X
Et
i:'
at_lw

Ou k est un vecteur unitaire dans la direction de z et ne doit pas étre confondu avec le coefficient

d'extinction k.
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Pour les ondes polarisé p du vecteur H qui sont paralléle a la limite dans la direction y et doncH =

H,j. La composante de E paralléle a la limite sera alors dans la direction x E = E,,i. Nous suivons

I'analyse menant a I'équation (23) :

. 0E
rotH = oE + € —

ot
= (0 + iwe)E
_iwN?
=

La composante tangentielle de rotH est dans Ia direction x de telle sorte que

2N wN?

—lT]/(k Xj)Hy = lﬁExl

Avec
—(kxj) =i

Donc ;

Pour les ondes polarisées S, nous utilisons

0E

rotH = 0E + ¢ —
at

E est maintenant le long de I'axe y et on réalise une analyse similaire a celle des rendements des

ondes polarisees p

H,
Np = E—y = NYy =yy
Avec
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np = y/cos? (80)
Ng =y cosd

Ainsi, les coefficients d'amplitude et de rayonnement deviennent comme avant ;

No—"M1
No+7M1 (81)

219
T= 82
770+771( )

R = (770—771) (770_771)* (83)
NotN1/ \Not1N1

4noRe(ny)
= 84
Mo+tm1) (Mo+n1)* (84)

4. Simple et doubles couches antireflets

Considérons maintenant une couche mince d'épaisseur d et d'indice complexe Nj sur un
substrat d'indice complexe N, avec le milieu incident d'indice complexe No, comme le montre la

Figure 111.6

Dans ce cas, il est commode d'introduire une nouvelle notation. On note les rayons dans la
direction d'incidence par le symbole + (de sens positif) et les rayons dans la direction opposée par

- (de sens négatif).
Plan des ondes incidentes

No

Indice ng &

_ La frontiére 1
Indice n; d|Epaisseur de la couche

La frontiére 2
Indice n»
7 Substrat
\ %

Figure 111.6:0Onde incident plane sur une simple couche mince
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L'interface entre la couche et le substrat désigné par le symbole b, peut étre traité de la
méme maniere que la limite simple déja étudier. Nous considérons les composantes tangentielles
des champs. Il n'y a aucune onde de sens négative dans le substrat, au niveau de la couche, on peut
les résumer en une résultante d’une onde dans le sens positive (I’onde incidente) et une onde dans

sens négatif (I’onde réfléchie).
A cette interface, les composantes tangentielles de E et H sont
E, = Efy, + Epp
— + -
Hy = mE7, —mEs

Ou E,, et Hy, représentes les resultantes. Par conséquent

Ef, = (Hb/Th + Ep) (85)
Efy = = (—Hy /0y + Ep) (86)
Ef, =mEf, = %(Hb +1m1Ep) (87)
Eip = —mEp = %(Hb —M1Ep) (88)

Les champs au niveau de l'autre interface, au méme instant et en un point de coordonnées x et y
identiques peuvent étre déterminées en modifiant les facteurs de phase des ondes afin de permettre
un déplacement de la coordonnée z de 0 a -d. Le facteur de phase de I'onde positif sera multiplié

par exp (id) ou
6 = 2nN;d cos 9, /1

Le facteur de phase devenant negative sera multipliée par exp (-i9).
1 is
Ef, = Efye® =3 (Hy/m1 + Ep)e
— - ,—i6 1 -is
Eiqg = Ejpe™° = 5 (—Hp/m + Ep)e

1 i8 - - _-ié 1 i5
E1a Elb e't E(Hb +nEp)eEq, = Ejp e = E(Hb —mEp)e

Page
78



Alors ;

E, = E1+a + Eiq

ei6 + e—i6 ei8 _ e—i6
’ < 2 > ’ ( 2m, >

i sind
N1

= E, cos§ + H,

H, = Hf-a + Hig

pl6 _ p-i6 pib 4 o-ib
b711< > >+ b( > )

= E,in, sind + Hy cos§

Cela peut étre écrit en notation matricielle

[ga] _ [ cosé  (isin 6)/171] [f[b] (89)
a b

in, siné cosd

Etant donné que les composantes tangentielles de E et H sont continus a travers une frontiére, pour
cela, on trouve seulement une onde positive traversant le substrat, cette relation relie les
composantes tangentielles de E et H a l'interface de I'incident avec les composantes tangentielles
de E et H qui sont transmis par le biais de l'interface finale. La matrice 2 x 2 sur le c6té droit de

I'équation (89) est connue comme la matrice caractéristique du la couche mince.
Nous définissons l'admittance optique par analogie avec I'équation (64) comme
Y =H,/E, (90)

Lorsque le probléme devient simplement celui de trouver la réflectance d'une interface simple

entre un milieu incident de 1 et de I'admittance Y ;

_Me—Y

p= No+7Y

R= () () e
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No Surface d’incidence

a
Ny dy Couche 1
b
no Couche 2 I d
C b
N3
Substrat

Figure I1l. 7 : Structure d’une double couche

Nous pouvons normaliser I'équation (89) en la divisant par Ep

Ea/Eb] _ g] _ [ cosé  (isin 6)/7]1] [,712] ©92)

H,/E, ingsiné cosd

Avec B et C, les champs électriques et magnétiques normalisés a l'interface avant, a partir des
équations (90) et (92), nous pouvons écrire
Y = Hy _C N, cosd+in, siné

- Eg B - cosS+i(n,/n1)siné (93)

Et de (93) et (91), nous pouvons calculer la réflectance.

5. Les multicouches antireflets

Soit une nouvelle structure composé de trois interface a, b et ¢, comme le montre la Figure
Il. 8.

No Surface d’incidence

a
Ny Couchel | d,

b
n, Couche 2 ]: do

c
N3 Couche 3 ]: d,

d

Ns  Substrat

Figure I1. 8 : Structure d’une triple couche

La matrice caractéristique de la couche la plus proche du substrat est
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[ cosd, (isin 52)/772]
in, sin 6, cos 8,

Et a partir de I'équation (89), on aura

Eb] _ [ cosd,  (isin 62)/772] [EC]
H,| — lin,siné, cos &, H,

Nous pouvons appliquer 1'équation (89) a nouveau pour donner des parametres a 1’interface, c'est

a dire

[Eb] _ [ cosd;  (isin 61)/711] [ cosd, (isin 82)/772] [Ec]
H,

H,|  lin, sin g, cos 6, in, sin &, cos 6,

Par analogie avec I'équation (92), la matrice caractéristique de I'ensemble est donner par,

[B] _ [ cosd;  (isin 61)/711] [ cosd, (isin 62)/172] [ 1]
¢l liny siné; cos &, in, sin &, cos &, 3

L’amplitude de coefficient de réflexion et le facteur de réflexion sont donnés a partir de (91),

No—Y
T]0+Y

Rz(no—Y)(no—Y)
No+Y/\ny+Y

Ce résultat peut étre généralisé pour un ensemble de couches ¢, pour cela, la matrice

p= (95)

*

caractéristique est simplement le produit des matrices individuelles prises dans le bon ordre, c'est a
dire

[l = { =1 [incrossigrar ‘ Sicr:)g g)r/nr]} [nﬂ (%0)

Avec

d
5, = 2rdrigg.a)

2
N, = YN,. cos 9,-Pour une polarisation S (TE) (96-b)
N, = YN,. /cos U,-Pour une polarisation P (TM) (96-c)
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ou nous avons utilisé la lettre m pour désigner le support de substrat

Nm = YN, cos 9,,Pour une polarisation S (TE)

Ny = YN,,, /cos I, Pour une polarisation P (TM)

Siv, I'angle d'incidence est donnée, les valeurs de 9, peuvent étre trouves a partir de la loi de

Snell, c'est a dire
Ny sind, = N, sin9, = N,,, sin9,, (97)

Pour un angle d’incidence normale, I’équation précédente devient :

M _N2_TM3_ Mm _ M (97-a)
No ni n; Nm-1 Nm

Dans le cas d’une simple couche antireflet avec un indice ny déposé sur un substrat d’indice ns,

I’indice optimum donnant le minimum de réflexion est donné par I’équation suivante :

ny = (nony,) 2 (97-b)

6. Effet de la forme de la surface réfractaire sur les propriétés optiques

La réflectivité d'une interface entre deux milieux non absorbant d’indices de réfraction n; et

n, est donnée par :

R = [Mr (98)

ni{+n,

Une expression pour le facteur de transmission totale To dans une couche plane non absorbante
qui tient compte des effets de multiples réflexions internes au sein de cette couche est donnée
par :

1-R

De cette lumiére, seulement une fraction (1-R)? traverse la couche sans subir aucune réflexion.

L’équation (100) représente la transmission total & travers une multicouches et qui est d'un grand
intérét. Car elle prend en considération la contribution des réflexions multiples entre les
differentes couches. La transmission total Tia d’une multicouches composé de m couches est

donnée par
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To

Teotar = oy —— (100)
La quantité de lumiére transmise directement Tgirect, €St
Tairece = (1 — R)Zm (101)

La transmission secondaire Tsecondaire QUi €St engendré par les multiples réflexions est donnée par :

Tsecondaire = Ttotal - Tdirect (102)

7. Résumé de I’approche

Si un rayonnement électromagnétique tombe sur une structure composée de couches minces de
plusieurs matériaux différents, de multiples réflexions auront lieu au sein de la structure. En
fonction de la source de lumiére, des indices et des épaisseurs des couches, les faisceaux réfléchis
peuvent étre cohérentes et interférer avec l'autre. Cette interférence optique peut étre utilisée pour
concevoir des filtres optiques multicouches sur différents gammes spectral. Dans cette section, un
résumé des équations optiques de base pour les calculs des propriétés optiques des films minces

sont présentees.

Considérons le systeme de film mince constitué de L couches montrées sur la Figure I11. 9 Les
parameétres de construction comprennent les indices de réfraction et les épaisseurs des différentes
couches ainsi I’indice de réfraction du substrat ns et de milieu incident np,. L'angle d'incidence 6,
la longueur d'onde A, et le plan de polarisation du rayonnement incident sont les variables externes

du systeme.

On peut montrer que I'amplitude de réflexion r et de transmission t coefficients d'un revétement

multicouche constitué de L couches délimitées par les médias semi-infini sont donnés par :

r= (M) , t= (ﬂ) (103)

No+1M1 No+M1

H . s
Avecn = El’admlttance de milieu.
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Figure I1I. 9: Les parameétres d 'une structure multicouche.

Une onde électromagnétique a deux composantes, une composante magnétique H et une autre
¢lectrique E. Dans le milieu d’incidence, les composante magnétiques et €électrique sont relies par

la relation suivante:

] = ] (109

Avec M = M M ... M ... MpMy qui représente la matrice caractéristique de la couche.

-iéme

M est une matrice 2x2 qui représente laj" couche du systeme.
M= [ cosd;  (isin Sj)/njl (105)

in; sin §; cos §;

2mnjd; cosz9j

Avec o) ;= 7

(106)

Pour une multicouche antireflets, la matrice caractéristique est un produit de matrice de chaque

couche qui est donnée par la formule suivante :

Em] L cos §; (isin6j)/nj [ES]
=TI: 107
[Hm [Tj Iinj sin §; cos & Hy (107)

o . . H H c . . "
En utilisant la notion d’admittance,Y = E—m 3 Ns = E—Set en posant Y = 5 I’équation précédente
m S

devient:
[B] _ L cos §; (i sin 6]-)/77]- [ 1 ] (108)
C J=tin; sin §; cos & Nm
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Pour obtenir des interférences destructives a la réflexion, les épaisseurs d; des différentes couches

sont prises égales au quart de la longueur d’onde centrale, ¢’est-a-dire Ao = 635 nm dans notre cas
_ %o
i = o (109)

j
n;, et djest I'indice optique et I'épaisseur de la couche j respectivement, ainsi ¥; I’angle de
réfraction. nreprésente I'indice de réfraction effectif du milieu, de substrat ou de la couche, qui est

donné par :

cos @
n cos@ s — Polarisation

n . .
n = { p — Polarisation (110)

Si le rayonnement incident est polarisé parallelement (p) ou perpendiculairement (s) par rapport au

plan de incidence. L’angle 0; est 1ié a 1'angle d’incidence par la loi de Snell
Ny, Sin 6y = n; sin 6; (111)

Dans un milieu non absorbant la réflectivité et la transmission sont données par les équations suivant :

R =|r|? (112)
T = 7;7_5 |t|? (113)

Si une ou plusieurs couche sont absorbantes, dans ce cas, les indices de réfraction dans les
équations précédentes de ces matériaux doivent étre remplacés par leurs indices de réfraction

complexes, définies par
N =n-—ik (114)

Avec n est I’indice de réfraction de la couche, k le coefficient d’extinction correspondant a

I’absorption de I’onde électromagnétique.

Le coefficient d’absorption a est défini par 1’équation suivante :
a=— (115)

Dans ce cas, la réflexion, la transmission et 1’absorption ont été calculées a partir des équations

suivantes :

R=(20) (20 (116)
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4nRe(ny,)

= MB+0)(ngB+C)* (117)

__ 4nRe(BC*'-npy)

T (ngB+C)(ngB+0)* (118)
Avec R+T+A=1 (119)

Certaines conclusions générales importantes sur les propriétés des multicouches peuvent étre

tirées de ces équations :

> Les propriétés optiques des systémes a couche mince varient avec I'angle d'incidence.
» Cette variation dépend de la polarisation du rayonnement incident. Les équations suivantes

définissent T et R pour une incidence oblique de rayonnement polarisé.

1
T=§(Tp+Ts)

1
R =§(Rp+Rs)

La dépendance de T et R sur la polarisation a été utilisé pour la conception des polariseurs.
Cependant, comme la variation est angulaire, elle est considérée comme un inconvénient pour la
plupart des autres applications. Beaucoup de chercheurs ont étudié les moyens de réduire ces
effets.

8. Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons expliqué en détail la méthode (TMM) utilisé dans cette

theése. Les points les plus importants qu’on doit retenir sont :

> La courbe de la transmission des multicouches non absorbantes composées des couches dont
les épaisseurs optiques sont tous des multiples de Ao/4 montrent une symétrie autour de Ag
donnée.

» L’utilisation des épaisseurs optiques que ce soit des multiples des Ao/2, Ao/4 donnent une
réflectivité minimum et une transmission maximum que pour la longueur d’onde Ao, Pour cela,
et pour une utilisation sur des gammes de spectre de longueur d’onde important, une
réflectivité moyenne et une transmission moyenne sont calculés sur toute cette gamme, ce qui
nous donnent le droit de varie 1’épaisseur des couche librement.

» Le facteur de réflexion et de coefficient d'absorption d’une multicouche contenant des couches
absorbantes dépendront en général, de la surface de rayonnement incident. Cependant, le

facteur de transmission ne dépend pas de la direction de la lumiére incidente.
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Chapitre IV :
L_es couches Antireflets

Reésultats et Discussions

Introduction

Pour les applications photovoltaiques, le role le plus important d’une couche antireflet (CAR)
est de réduire considérablement les pertes optiques au niveau de la surface avant de la cellule.
Nous attacherons donc a étudier les propriétés optiques des différents diélectriques utilisés comme
couche antireflet, de maniére a déterminer les couches optimale conduisant a la transmission la
plus efficace des photons incidents vers le substrat de silicium pour des surfaces planes et

texturisées et dans les cas ou les cellules sont encapsulées et non encapsulées.

Nous explorons également la possibilité d’exploiter la large gamme d’indices optiques de
nitrure de silicium et d’oxynitrure de silicium afin de développer une multicouche antireflet et
minimiser davantage les pertes optiques. Nous traitons aussi le cas des couches antireflets avec un
indice graduel pour laquelle nous utilisons un nouveau profile d’indice et en le comparant aux

autres profils (linaire, cubique et quantique).

D’autre part, I’angle d’incidence joue un role trés important dans la réflectivité au niveau de la
surface de la cellule, pour cela, nous avons réalisé des simulations des parametres optiques pour
différentes angles d’incidences et pour les deux cas de polarisation (paralléle et perpendiculaire).
Nous discutons également des applications actuelles et futures de ces propriétés dans le but

d’améliorer le rendement de conversion des cellules photovoltaiques.

Les résultats présentés dans ce chapitre sont partagés en quatre grandes parties :

> Des résultats théoriques et expérimentaux qui illustrent les deux conditions d’application
d’une SCAR, DCAR et TCAR, a savoir dans le cas ou la cellule est directement en contact
avec I’air et dans le cas ou elle est encapsulée sous une couche d’EVA (Ethyléne Vinyle
Acétate) et une plaque de verre.

» Une deuxiéme partie, qui est consacré aux résultats théoriques et expérimentaux des
multicouches (particulierement une 4 couches) déposer sur des surfaces planes et texturisées.

Ces résultats nous ont permet de validé nos résultats théoriques.
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> Au cours de la troisieme partie, nous avons généralisé nos simulations et nos calculs sur des
couches antireflets avec un indice graduel, des résultats théoriques ont été présentés.

» La derniére partie qui a été publié, montre 1’apport des différentes combinaisons des
couches diélectriqgues comme réflecteurs arrieres déposes sur des surfaces arriéres des cellules

solaires de type PERT.
1. Substrat semiconducteur recouvert par un empilement diélectrique

Geénéralement, les différents substrats utilisés dans 1’industrie solaire ont des indices optiques
élevés, tels que le germanium (n=4), le silicium (n=3.94 pour 1,=633 nm)..., ce qui donne une
réflexion en surface d’environ 36 % pour le germanium et 39 % pour le silicium. Pour des
applications solaires, ces matériaux sont impossibles a utiliser sans une certaine forme de
revétement antireflet, donc la réduction des pertes optiques est indispensable pour ces types de
semi-conducteur.

Il existe plusieurs diélectriques qui peuvent étre des bons candidats pour une utilisation
comme couche antireflet sur des cellules solaires, parmi eux, on trouve des nitrures (nitrure de
silicium), des oxynitrures (oxynitrure de silicium) et des oxydes (oxyde de silicium, oxyde de
titanium,...). Ces diélectriques peuvent &tre utilisés comme une simple couche antireflet, doubles

couches et comme des multicouches antireflets.

1.1. Les simples couches antireflets

La forme la plus simple d’une couche antireflet est une couche unique, dans la Figure 4.1,
nous avons un diagramme vectoriel entre deux interfaces, chaque vecteur représente 1’amplitude
de coefficient de réflexion sur une interface. Si le milieu incident est de I'air et I'indice de la
couche antireflet est inférieur a I'indice du substrat, le coefficient de réflexion au niveau de chaque

interface sera négative, ce qui dénote un changement de phase de 180"

-2

Figure 4.1:Comportement de la lumiére sur revétement simple couche antireflet.
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Comme nous 1’avons introduit dans le chapitre II, I'utilisation d’une couche antireflet (CAR),
combiner a une bonne texturisation de la surface du substrat de silicium, permet de réduire
considérablement les pertes optiques. Dans notre cas et dans cette premiere partie, la texturisation
de la surface n’est pas prise en considération. Le nitrure de silicium (SiN) présente un indice de
réfraction qui peut étre facilement ajusté en faisant varier les conditions de dép6t (1.91< n <2.98)
Dans le but de transmettre le maximum de photons a la cellule photovoltaique, il convient
de choisir un indice de réfraction et une épaisseur de la CAR adéquats. Cela, nous permettra
d’exploiter les phénomenes d’interférences destructives et d’obtenir une réflectivité nulle pour une
longueur d’onde considérée. Cependant, le coefficient d’extinction k de SiN augmente avec son
indice de réfraction n (Eigure 11.3) pour cela, nous avons pris en considération 1’absorption au sein

de la couche de SiN et nous avons privilégié le coefficient de transmission.

1.1.1. Cas d’une cellule non encapsulée recouverte par une SCAR pour une incidence
normale

Dans ce cas, la cellule photovoltaique est directement exposée a 1’air (ng=1), comme nous
avons vu précédemment, I’indice de réfraction optimum d’une simple couche antireflet (SCAR)
est d’environ n.=2 (équation97-b), dans ce cas nous pouvons négliger ’absorption de la SCAR.
L’¢épaisseur d; va nous permettre de déterminer la longueur d’onde a laquelle I’annulation de la
réflexion aura lieu équation (109).

Pour déterminer la couche la plus adéquate, nous avons construit des codes de simulation des
propriétés optiques (Réflexion, Transmission et Absorption) sous logiciel Matlab. Pour cela, et
pour chercher la meilleure configuration de la SCAR permettant d’avoir le minimum de réflexion
et le maximum de transmission, nous avons fait varier I’indice optique et 1’épaisseur de la SCAR
en méme temps.

Dans un premier temps, les calculs ont été réalisés pour une incidence normale (3, = 0). La
Figure IV.2 permet d’observer I’impact de la SCAR sur la réflectivité du silicium, cette SCAR
d’indice de réfraction n=2.03 et d’épaisseur d.=75 nm déposer sur un substrat de silicium

d’indice ns=3.94 permet de réduire la réflectivité de la surface de silicium de 39 % a 12 %.
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Figure 1V. 2:Comparaison entre nos résultats de réflectivité simulée et mesurée pour un substrat
de silicium recouvert ou non de SiN (R=NH3/SiH,= 5, n=2.03).

La figure 1.2 montre une trés bonne corrélation entre nos résultats de simulation et les mesures
de réflectivité (spheére intégrante) qu’on a réalisée. Les écarts enregistrés entre la réflectivité
mesurée et simulée pour des longueurs d’ondes supérieures a 1000 nm sont causées par la
réflexion des photons de faible énergie sur la face arriére du substrat de silicium (interface Si/air)
qui n’ont pas été prisent en considération dans nos simulations, et pour les faibles longueurs
d’ondes 1’écart est dii aux instabilités de la source lumineuse. Néanmoins, les simulations de
réflectivité sont tout a fait satisfaisantes pour mener notre étude.

On remarque que des pertes par réflexion sont importantes pour des petites et grandes
longueurs d’onde (UV et IR), cela est causé, par la nature de la couche antireflet utilisée, en fait, le
SiN (n=2.03 et d=75 nm) permet de réduire fortement la réflectivité dans la gamme de visible,
ainsi, une grande partie des UV sont réfléchie et une autre partie sera absorber au niveau de la
surface de la cellule. Pour les IR, une grande partie traverse la cellule sont étre absorber.

Le Tableau IV.1 et les Figures IV. 3 (a et b) présentent les résultats de simulation de réflectivité
et de rendement quantique externe pour différentes épaisseurs d’'une SCAR. . Une augmentation
de I’épaisseur du SiN entraine un déplacement du minimum de réflectivité vers les grandes

longueurs d’ondes, celui-ci restant toujours tres proche de zéro.
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Figure IV. 3 : (a) Réflectivité simulé par Matlab pour différentes épaisseurs du méme SiN. (b)
Rendement quantique externe simulé par PC1D pour différentes épaisseurs du méme SiN

Pour voir I’apport que peuvent porter ces multicouches sur les propriétés €lectriques des cellules
solaire, nous avons réalisé des simulations sur PC1D [Basore 1]. Pour toutes les simulations PC1D
de cette these, les parameétres utilisés sont comme suivant. Nous avons utilisé une cellule
photovoltaique a base de silicium multi-cristallin de base de type P, avec une résistivité de 1,45
Qcm et 200 um d'épaisseur, un émetteur de 0,5 um de type n et une distribution Erfc de 40 /sq.
La résistance des contacts de base est de 0,015 Q et 1’élément de shunt interne est de 0,3 Siemens,
une recombinaison avant et arriere de 5000 et 1000 cm/s respectivement. Ces parameétres sont
pour une cellule sur laquelle nous avons réalisé nos dépdt (Marque : Fraunhofer ISE).

Nous avons utilisé deux types de cellules avec les mémes parameétres, la premiére avec une surface

polie et une autre sur une surface texturisée.

Tableau 1V.1: Résultats de simulation de réflectivité (Matlab) et de courant de court-circuit

(PC1D) en fonction de différentes épaisseurs de SiN dans le cas des cellules non encapsulées.

dc (nm) Resr (%) Jec (mA-Cm_Z)
50 15.33 29.85
60 12.93 30.62
. 70 12.09 31.01
R 75 12.06 31.08
© T 80 12.23 31.21
85 12.54 31.10
90 12.94 30.35
IQE 0 36.02
Si 39 23.30
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Le maximum du rayonnement solaire se situe pour une longueur d’onde d’environ 633 nm et il
apparait logique d’obtenir le minimum de réflectivité effective autour de celle-ci (Rer = 12.06 %)
et une meilleure performance de courant de court-circuit qui est obtenu pour une épaisseur de
SCAR légerement plus grande. Cela peut étre attribué a une pénétration moyenne des photons plus
en profondeur au sein de la cellule, et donc & une génération de porteurs minoritaires plus loin de
I’émetteur qui est recombinant.

La Figure IV. 4 montre la variation de la réflectivité en fonction de I’indice de réfraction et de

I’épaisseur de la couche de SiN.

Figure IV. 4: Réflexion d 'une simple couche antireflet en fonction de I’épaisseur et de I'indice

optique.

1.1.2. Cas d’une cellule non encapsulée recouverte par une SCAR pour une incidence
oblique

Jusqu'ici, nous n’avons considéré que l'incidence normale dans les calculs numériques que nous
avons effectués. Pour les angles d’incidences différentes de la normale, le comportement est
analogue, mais la différence de phase est en fonction de I’ongle d’incidence 9, (équation 96-a).
Dans ce cas, le n de la couche va étre remplace par 1’équation (96-b) pour une polarisation S (TE)
et par I’équation (96-c) pour une polarisation P (TM).

Les Figures IV.5 et 6 montrent I’influence de I’angle d’incidence sur la réfelctivité d’une surface
d’une cellule solaire en silicium recouverte par une SCAR de SiN (n;=2.03 pour et d;=75 nm)

pour chaque longueur d’onde, on remarque que pour les deux cas de polarisation, les meilleurs
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resulats de reflectivité (le minium) sont pour des angles d’incidence proche de zero (0°), cela est

logique sachant que le maximum de rayonnement solaire est pour une incidence normale (0°).
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Figure IV.5 : La réflectivité en fonction de J. et d’angle d’incidence pour une polarisation P
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Figure IV.6 : La réflectivité en fonction de J. et d’angle d’incidence pour une polarisation S
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1.1.3. Cas d’une cellule encapsulée pour une incidence normale

A présent, nous considérons le cas industriel ou les cellules photovoltaiques sont encapsulées,
celles-ci sont recouvertes d’un encapsulant EVA (Ethyléne Vinyle Acétate) et d’une plaque de
verre. Tout d’abord, nous pouvons estimer, sans grandes incidences sur les résultats, que les
couches verre-EVA forment un seul milieu d’indice proche de 1.46 [Boden]. Pour cela, nous
considérerons le verre comme milieu extérieur (no = 1.46). La réflexion sur le verre pourra étre
prise en compte dans le calcul de la réflectivité effective en considérant le cas extréme d’un
substrat massif de verre (R = 3.5% sur la gamme spectrale considérée) [Hofstetter]. Néanmoins,
les plaques de verre des panneaux solaires sont souvent texturisees et certaines possedent méme
une couche antireflet.

Dans ce cas, et en utilisant I’équation (Equation 97.a), les nouveaux indices et épaisseurs
optimaux seront les suivants: n.= 2.28 et d.= 66 nm. Cependant, I’indice optique de la SCAR n,
est important, ce qui engendre une amélioration de la réflexion mais aussi une forte absorption au
niveau de cette couche.

La Figure IV. 7 illustre les différentes configurations d’'une SCAR a base de SiN (La réflectivité et

la transmission en fonction de I’indice et de 1’épaisseur de la SCAR).

Figure IV. 7 : Réflectivité et Transmission en fonction l’épaisseur et de l’indice de la SCAR
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Les simulations PC1D nous ont permis d’estimer le SiN optimale afin d’obtenir le maximum de
courant photogénéré (Tableau IV. 2). Pour cela, nous avons utilisé les résultats trouvés par
simulation des propriétés optiques (Par Matlab) et nous avons associé dans un seul fichier les

valeurs des coefficients d’absorption et de réflexion simulés (R+A = 1-T).

Tableau IV. 2 : Résultats de simulation de réflectivité (Matlab) et de courant de court-circuit

(PC1D) pour différentes SCAR de SiN dans le cas des cellules encapsulées.

SiN Rert T A Jec

Ne dc (nm) (%) (%) (%) mA/cm?
1.54 56 21.53 78.46 0.0018 29.38
1.69 73 16.16 83.83 0.0027 30.26
2.03 75 11.15 88.80 0.033 33.22
2.2 68 9.57 87.56 2.86 32.74
2.25 66 8.48 88.20 3.30 32.35
2.36 65 9.36 86.58 4.05 32.27
2.48 64 9.54 84.60 5.85 31.95

Les résultats confirment que si la couche de SiN d’indice de réfraction n. = 2.25 permet
d’obtenir la plus faible réflectivité effective, elle ne conduit pas au résultat photovoltaique
optimal. Le meilleur compromis entre la minimisation de la réflectivité et celle de 1’absorption au
sein de la SCAR est obtenu pour une couche de SiN d’indice n; = 2.03 et d’épaisseur d. = 75 nm.

Les résultats ont mis en évidence I’influence de I’absorption des couches antireflet selon les
empilements choisis : la minimisation de la réflectivité ne correspond pas a un courant de court-
circuit plus important. Ainsi, malgré des réflectivités plus élevées, les meilleurs résultats
électriques ont été obtenus pour des empilements faiblement absorbants, c’est a dire avec des

nitrures de silicium riches en azote et donc d’indices de réfraction relativement faibles.
1.1.4. Cas d’une cellule encapsulée pour une incidence oblique

On remarque les mémes observations que pour des cellules solaires non encapsulée, une

meilleure réflectivité pour les deux cas de polarisation a été observée pour des angles d’incidences

proches de 0” (Figure IV.8).
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Figure 1V.8 : Calcul de la réflectivité pour différentes angles d'incidences en fonction de

g = Ao/ A pour une cellule encapsulée avec un SiN (n.=2.03, d.=75 nm,A, = 110 nm )

2. Le dépot d’une simple couche antireflet

Dans le cadre de cette these, nous avons réalisé quelques dép6ts des simples couches antireflets

sur des substrats de silicium au niveau de I’Institut National des Sciences Appliquées de Lyon.

Les matériaux généralement utilisés comme simple couche antireflet sont le nitrure de silicium
(R=NH3/SiH4) ou bien I’oxynitrure de silicium (Ox=N,O/SiH4). De maniére a controler la

cinétique de dép6t, nous avons réalisé plusieurs dépdts de SiN et de SiON.
2.1.Variation de I’indice optique

L’utilisation de nitrure de silicium (SiN) comme couche antireflet, nous a permet d’avoir des
couches trés homogéne d’indice optique compris entre celui de SizN4 et de Si, ainsi ces couches
permettent d’avoir une bonne passivation en surface (pour des couches hydrogénées). Nous avons
réalisé quelques dépots de SiN a une pression de 1500 mtorr, la Figure 1V.9 montre la variation de

I’indice optique n pour chaque R=NH3/SiH, en fonction de temps de dép6t.
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L’augmentation de Si dans la couche de SiN engendre une hausse des indices de réfraction et une
forte absorption, cela est di principalement au remplacement des atomes d’azote dans NH3 par des

atomes de silicium dans le SiH,.
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Figure IV.9 : I’évaluation de l'indice de réfraction et de la ratio de gaz en fonction de temps de

1,9

dépot.

Le dép6t de SION a une pression de (P=1500 mtorr) et un débit total fixé a (N,O+SiH, = 800
sccm), nous a permet d’obtenir des couches homogénes d’indices optiques compris entre n=1.48
et n=1.65, pour compléter la gamme d’indice de SiON, nous avons changé la pression de dépot
(P=1000 mtorr), cela nous a permet d’avoir des couches optique comprise entre n=1.65 et 2.1
(pauvre en oxygene). Une pression de 1500 mtorr a été utilisée pour le dépdt de SiN. Les indices
optiques ont été mesurés grace a un Ellipsométrie spectroscopique (Figure 1V.10). Grace a ces
indices, nous avons fait un ajustement de I’indice de la couche pour chaque rapport de gaz utilisé.

L’augmentation de la teneur en oxygene de la couche se traduit par une baisse de I’indice de
réfraction qui couvre la gamme comprise entre le SiO; et le SizN,. Cette baisse d’indice s’explique
par le remplacement des atomes d’azote par des atomes d’oxygéne lorsque le débit de N,O

augmente.
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Figure IV.10 : (a) Indice de réfraction des couches de SiON en fonction de la longueur d’onde

selon les ratios Ox. (b) ajustement de l'indice de réfraction.

2.2.Variation de I’épaisseur des couches

En faisant varier la vitesse de dépdt v (hm/min) pour un méme rapport de gaz de SiN et de
SiON (R = NH3/SiH4 = 1 et Oz = N,O/SiH4=7) et pour le méme temps de dépdt (tsin=150 s et
tsion=200 s), nous avons réussi a tracé les différentes épaisseurs en fonction de la vitesse de dépdts
(Figure 1V.11).

La Figure IV.11 montre les différentes épaisseurs qu’on peut déposer pour différentes vitesses de

dépots,
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Figure IV.11 : Les épaisseurs déposées pour differentes vitesses de dépdts pour le SiN et SiON.
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3. Développement des multicouches antireflets (MCAR)

La réflexion des photons incidents par les surfaces des substrats de silicium est une source
importante de pertes pour la conversion photovoltaique.
Pour cela, les solutions existent pour limiter ces pertes, mais ont un codt élevé pour que la
production de masse des cellules photovoltaiques soit possible. Des solutions plus performantes
sont systématiquement recherchées, comme le dépot de plusieurs couches antireflets. Dans cette
optique, les SiNy : H (SiN), SiO, et le SION déposés par plasma sont des matériaux tres
intéressants. 1ls peuvent en effet étre utilisés comme couche antireflet grace a leurs faibles
absorption et a leurs propriétés optiques ajustables. Le dép6t par plasma limite également le
budget thermique de cette étape puisque les températures restent inférieures a 400°C. L’indice de
réfraction n et le coefficient d’extinction k de SiN augmentent avec le taux de silicium au sein du
SiN (Figure 11.3) ainsi, il peut varie de 1.9 a 3.0. Quand cet indice augmente, la couche devient
absorbante ce qui influence négativement sur les performances électrique de la cellule.

Les meilleurs résultats optiques d’une simple couche antireflet est celle avec un indice petit, en
revanche, la passivation en surface devient meilleure avec l'augmentation du contenu de Si, donc
un indices optiques grands (une vitesse de recombinaison en surface <20 cm/s a été réalisée par
Soppe et al [Soppe] pour n= 2.3) et la meilleure passivation en volume a été trouvée pour un
indice de réfraction intermédiaire entre n = 2.1 et 2.2 d’aprés [Hofstetter] avec une épaisseur d >
30 nm qui est la limite minimale qui est nécessaire pour avoir une bonne passivation en surface
d’apres Lauinger et al [3].

Pour combiner entre la minimisation de la réflectivité et une bonne passivation en surface, une
premicre approche est le dépot d’une double couche antireflet (DCAR), composer de deux
matériaux avec des indices optiques différents, n de la couche inférieure relativement grand pour
permettre la passivation en surface de la cellule et n de la couche supérieure petit, pour réduire au
minimum la réflectivité.

Les résultats d’étude qu’on a effectuée sur les doubles couches antireflets, sont représentés dans
la partie suivante. Les meilleurs résultats optiques trouvés sont pour des indices n petit, ce qui
engendre une faible passivation en surface. Il est important de noter que les propriétés optiques
des matériaux utilisés varient considérablement avec la méthode et les conditions de dép6t ce qui
engendre une non-homogénéité de I'indice de réfraction le long de la profondeur des matériaux
[Soppe]. Par conséquent, chaque couche étudiée ici devrait étre considéré comme un exemple

spécifique et pas nécessairement comme représentatif du matériel dans son ensemble.
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3.1. Les doubles couches antireflets

Dans cette partie, des résultats de simulation des doubles couches antireflets (DCAR)
encapsulée et non encapsulée pour différents angles d’incidences sont présentés. L’influence de
ces DCAR sur les propriétés électriques d’une cellule solaire en silicium multicristallin est vérifiée
par le logiciel PC1D.

Différentes études sur les doubles couches antireflets ont été rapportées, ou différent type de
matériaux et différentes techniques ont été employes, comme le ZnS/MgF, déposées par la
pulvérisation [Cid] ou encore une DCAR avec 1’oxyde de titane (TiO,) par le dépdt chimique en
phase vapeur sous pression atmosphérique (APCVD) [Richards], le dépbt de SiO,/TiO, par la
méthode Sol-gel [Longaiang], MgF,/SiN4[Suresh]. Toutes ces études ont démontré que ces DCAR
font réduire la réflectivité de la surface de substrat de silicium sur une large gamme des longueurs
d’onde.

Cependant, les techniques exigent séparément une couche développée par thermalisation d'oxyde
de silicium (SiOy) pour la passivation de surface. Une approche différente est de mettre en
application une double couche de SiO,/SiN ou de SiON/SIN déposées par la méthode PECVD.

Cette approche résout le probléme de passivation et facile a réaliser.

3.1.1. Cas d’une cellule plane non encapsulée recouverte par une DCAR pour une
incidence normal et oblique

Comme dans la partie précédente, nous avons utilisé les équations (91) et (93) pour
construire nos programmes et simulé la réflectivité, I’absorption et la transmission de ces DCAR.

ny

Pour une incidence normale, nous allons utiliser 1I’équation (97- a) % === %, avec ng, Ny, Ny et
0 2

ni
ns les indices optiques de 1’air, de la premiere couche, de la deuxieéme couche et de silicium
respectivement. Dans ce cas, les indices des couches optimaux sont : n;= 1.52 et n,= 2.34. Les
épaisseurs optimaux correspondant pour la longueur d’onde de 633 nm sont d;=100 nm et d,=65
nm.

La Figure IV. 12 donne les valeurs permises des indices optiques n; et n, des DCAR non
encapsulées déposé sur un substrat de silicium. Pour une incidence normale, les indices n; et n, qui
donnent les minimums de réflectivité pour des longueurs d’ondes données sont rassemblés dans la

région positive (a I’intérieur de triangle haché).
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Figure IV. 12 : diagrammes des solutions permises des indices optiques n; et n, des DCAR non

encapsulées déposé sur un substrat de silicium

Les calculs ont été effectués sous Matlab en considérant le cas d’une cellule avec une surface
plane et non encapsulée (ng = 1) (les réflexions multiples n’ont pas été prise en considération dans
ces calcules) et on faisant varie n; et n, dans la région permise. Quelques résultats sont présentés
dans le Tableau IV. 3.

Pour la simulation des DCAR, les résultats présentés correspondent aux plusieurs solutions
exactes pour la longueur d’onde considérée. Parmi ces différents empilements de couche, on
trouve ceux qui ont un seul minimum, une courbes en « U » et ceux qui donnent deux minimas
local, une courbe en « W » avec un maximum local pour la longueur d’onde centrale. Néanmoins,
ces dernieres permettent de réduire la réflectivité globale puisqu’elles présentent deux minimas
pour deux longueurs d’ondes différentes (voir Figure IV.13 .a). Dans le Tableau IV. 3, on a
exposé les résultats les plus importants de simulation des DCAR.

Les 4 premiers résultats représentent les DCAR a base d’un SiN riche en silicium, ils montrent
que I’absorption de ces couches est importante. Pour cette raison, nous avons décidé d’élargir la
gamme d’indice vers les petits indices, nous avons utilis¢é un SiN riche en azote (un indice de
réfraction relativement faible) qui permettent d’obtenir des indices de réfraction compris entre n =

2et2.25.
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Tableau IV. 3 : Résultats de simulation de reflectivité (MATLAB) et de courant de court-circuit
(PC1D) pour différentes doubles couches antireflet dans le cas d’'une cellule plane non-

encapsulée.
N | ny(dinm) | na(donm) | Resr (%) | T (%) | A (%) | I (MACM?) | 1 (%)
SCAR |- [2.03(75) 12.06 [87.90 [0.030 |31.08 14.74
Al | 1.51(100) | 2.7 (50) 5.68 7149 |22.82 |26.19 10.53
A2 | 1.51(100) | 259 (58) | 4.01 85.52 |10.47 |28.16 11.54
A3 | 1.51(100) | 2.46(58) | 3.65 90.12 [6.23 |30.56 13.62
DCAR | A4 [157(82) |246(56) |3.48 90.42 [6.10 |31.63 15.01
non A5 |151(82) |[225(67) |4.89 9181 [326 |32.72 15.71
encapsulee A6 |1.48(35) |2.2(66) 6.66 90.50 |2.83 |[32.74 15.71
A7 |1.48(80) |2.1(64) 7.84 91.66 |0.502 |32.50 15.41
A8 | 1.47(40) [2.05(65) |8.41 9152 [0.064 |32.15 15.20

La Figure 1V.13.a présente les courbes de réflectivités et de transmission simulées des DCAR
Al, A4 et A6 du Tableau IV-3. La Al présente une réflectivité en « U » et les A4 et A6 présentent

une réflectivité en « W ».
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Figure IV. 13 : (a) La reéflectivité et la transmission simulée des DCAR Al, A4 et A6, (b)
L’influence de I’absorption des DCAR Al, A4 et A6 sur I’EQE.

La A4 permet d’avoir le minimum de réflectivité effective par rapport aux autres DACR
(Figure 1V. 13.a). Malheureusement, la forte absorption au sein des couches de SiN mises en jeu
dans cette DCAR ne permet pas d’améliorer significativement le courant de court-circuit (Figure
IV.13.b).

L’augmentation d’indice de réfraction de la couche SiN dans les DCAR engendre des

pertes importantes par absorption (Tableau 1V.3), ce qui traduit une faible transmission des
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photons qui contribue a la création des pairs électro-trous au niveau des cellules. Les Figures
IV.14-a et b montrent les réflectivités et les pertes du flux par réflexion des A4 et A6. Si la
réflectivité effective de la A4 est faible (Res= 3.48 %), les pertes de flux par réflexion représentent
66 % des pertes totale du flux de cette DCAR dans la gamme de visible, 14 % dans les ultraviolet
(UV) et 21 % dans les infrarouge (IR) (Figures IV-14-a). ainsi, la couches mises en jeu est
fortement absorbante (Figure 1\VV-15) ce qui engendre une forte perte de flux par absorption comme

montrer dans la Figure 1VV-16-a.
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Figures IV. 14 : Les pertes de flux par réflexion des DCAR A4 (a) et A6 (b) en fonction de la

Longueur d'onde (nm)

longueur d’onde.

La solution a ce probléme est donnée par DCAR-A6 composer d’un SiN peut absorbant (Figure
IV-16-b). Son utilisation permet de réduire la réflectivité effective jusqu'a 6.66 % et une
amélioration importante de courant de court-circuit (Figure 1V-13-b) malgré que les pertes de flux
par réflexion sont altérées pour des longueurs d’onde centrales (86 % de flux réfléchie est dans la

gamme de visible).
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Figure IV. 15 : L’Absorption des DCAR A4 et A6 en fonction de la longueur d’onde
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Figure IV. 16: Les pertes de flux par absorption des DCAR A4 (a) et A6 (b) en fonction de la

longueur d’onde.

Toutefois, I’épaisseur nécessaire pour réaliser la A6 est relativement importante, ce qui peut poser
un probleme lors de la réalisation des contacts a travers celle-ci. La Figure 1V-17 montre
I’influence des épaisseurs d; et d, de la A6 sur la réflectivité moyenne de la surface de la cellule.
Une réduction de ces épaisseurs engendre des pertes importantes par réflexion, les minimums des

réflexions sont pour des épaisseurs assez importantes.

d2 (nm) 80 - <800 41 (nm)

9% 00" 1007

Figure IV. 17 : Variation de la réflectivité en fonction de d; et d, pour la DCAR-A6
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Jusqu’a présent nous avons uniquement considéré le cas de 1’incidence normale (9, = 0). Le
cas d’incidence oblique nous permet de tester le réle de ces doubles couches antireflets pour

différentes position par rapport au rayonnement solaires.

Le tableau 1V-4 rassemble les différents résultats de réflectivité de la couche A6 et cela pour
différents ongles d’incidence 9, (équation 96-a). Dans ce cas, le n de la couche va étre remplacé
par les équations (96-b) pour une polarisation S (TE) et par 1’équation (96-C) pour une
polarisation P (TM).

Tableau 1V-4 : Réflectivité de la DCAR-A6 pour différents angles d’incidences 9,

T

Angle d’incidence () | 0 [10° [ 20730 | 40" | 50 | 60 | 70" | 80 90

P- 479 |4.89|501|576| 11.04 | 21.15 | 35,55 | 47.30 | 74.22 -
Rett Polarisation
(DCAR- S- 479 |4.91|508|536| 751 | 1244 | 1856 | 24.20 | 27.91 28.85
AB) % Polarisation
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Figure IV. 18 : La variation de la réflectivité en fonction de la longueur d’onde et de [’angle

d’incidence pour une polarisation P.
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Figure IV. 19 : La variation de la réflectivité en fonction de la longueur d’onde et de [’angle

d’incidence pour une polarisation S.

3.1.2. Cas d’une cellule encapsulée recouverte par une DCAR pour une incidence
normale et oblique

Pour des raisons citées avant, Il est important de pouvoir minimiser 1’épaisseur totale des
DCAR. Les solutions données par nos simulations dans le cas des cellules recouverte par un
Verre- EVA (avec un indice Nyere-eva=1.46) vont dans ce sens Tableau IV-5. Celles-ci conduisent
généralement a des réflectivités en « W » (Figure 1V-21) et des courants de court-circuit tres
important (Figure 1V-22).

L’amélioration de ce dernier parametre est principalement due a une meilleure transmission des
photons de faibles et de fortes énergies. Toutefois, on remarque que les performances sont altérées
pour les longueurs d’ondes centrales. L’augmentation du rendement quantique pour A > 700 nm
est particulierement intéressante dans le cas des cellules de bonne qualité, c’est a dire pour une
longueur de diffusion et une passivation de la face arriere importantes (I’IQE est alors meilleur
dans cette région).

Le cas d’une cellule solaire encapsulée avec une DCAR, nous permet d’étudier une triple couche
antireflet (TCAR), en effet, nous allons considérer la couche encapsulant (Verre-EVA) d’indice
optique Nyerre-eva=1.46 comme une couche supplémentaire qui va étre déposé sur la surface avant

de la cellule.
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Pour une incidence normale et sachant que 1’indice de la couche Verre-EVA Nyerre-eva=1.46 qui
est le méme que celui de SiO,. L’équation (97-a) donne les indices et les épaisseurs optimaux
pour la DCAR, pour la couche supérieure n;=2.03 et d;=75 nm et pour la couche inférieure
n,=2.82 et d,= 57 nm, ces deux couches sont des couche de SiN. La Figure 1\VV-20 présente la

réflectivité et la transmission de cet empilement de couche.
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Figure IV. 20: Réflectivité et transmission simulées dans le cas de la double couche antireflet
encapsulée avec des indices et épaisseurs optimaux.

La réflectivité effective engendrer par cette DCAR est faible (Refr = 3.84%), mais on remarque

une forte diminution du coefficient de transmission pour les photons de grandes énergies, cela est
due principalement & la forte absorption des couches mise en jeu (n,=2.82).
Ainsi, pour trouver des combinaisons satisfaisantes avec trois couches. Nous devons chercher des
empilements qui font appel a des SiN présentant des faibles indices de réfraction et des faibles
épaisseurs car de telles couches, ont un pouvoir absorbant trés faible, pour cela, nous allons faire
des simulations des DCAR encapsulées pour différents indices et épaisseurs.

Les résultats de simulation de DCAR encapsulées sont rassemblés dans le Tableau V-5, ces
résultats montrent qu’on peut avoir des combinaisons qui peuvent données des réflectivités
intéressantes (A10), mais aucune amélioration de courant de court-circuit par rapport aux cellules
solaire non encapsulées n’est enregistrer. Cela est di, a la forte absorption des couches utilisées et
a cause de la gamme des longueurs d’onde réfléchie (la grande partic de flux qui contribue
fortement a la création de pair électro-trou est réflechie) comme illustrer dans la Figure 1V.21.
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Tableau IV-5 Résultats de simulation de réflectivité (MATLAB) et de courant de court-circuit

(PC1D) pour différentes doubles couches antireflet dans le cas d’une cellule encapsulée et non

texturisée.
N° No,do Ny, d; n,, d; Rest T A Jee(MA.CM | 1 (%)
(mm) (nm) (nm) (%) (%) | (%) ?)
SCAR - 2.25 (66) - 8.48 88.20 | 3.30 32.35 16.06
encapsulée
A9 2.03(75) | 2.82(57) | 3.84 | 54.37 | 41.79 19.72 9.28
DCAR A10 1.89(60) | 2.48(57) | 229 | 91.38 | 6.32 31.99 15.26
encapsulées 1.46
All | (35) 1.8(64) | 2.36(54) | 3.07 [ 9266 | 4.26 33.24 16.43
Al2 1.78 (63) 2.25 (58) 4.27 92.45 | 3.26 33.37 16.38
Al3 1.75 (65) 2.2 (60) 4.65 92.24 | 3.09 33.08 16.15

L’empilement de couche A10 prouve que la minimisation de la réflectivité ne correspond pas a
une réduction des pertes optique totales R+A (Figure IV. 21) ni a un courant de court-circuit plus
important. Ainsi, malgré des réflectivités plus élevées, les meilleurs résultats ont été obtenus pour
des empilements faiblement absorbants, c’est a dire avec des nitrures de silicium riches en azote et

donc d’indices de réfraction relativement faibles (A12 et A13).

30 . . T T T T .
=== SCAR Encapsulée
R (%) DCAR-A10
25¢ ===R + A (%) DCAR-A10 i
——R (%) DCAR-A12
sl -—-R+ A (%) DCAR-A12

R, R+A (%)
>

-
o

300 400 500 600 700 800 900 1000 1100
Longueur d'onde (nm)

Figure IV. 21 : Comparaison des differentes pertes optique entre les DCAR A10 et A12

Au final, I’application d’une DCAR-A6 permet théoriquement un gain de 6.58 % du courant
de court-circuit par rapport a une SCAR et confirme aussi la possibilité d’obtenir une amélioration

significative du rendement de conversion sur une cellule non encapsulée.
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Pour les cellules encapsulées, les résultats de simulation des DCAR (Tableau 1V-5)
montrent qu’il semble difficile de pouvoir améliorer significativement les performances des
cellules solaires lorsqu’elles sont recouvertes d’un Verre-EVA, certaines combinaison de couches
(A1l et A12) permettent de dépasser legérement le courant de court-circuit généré dans le cas
d’une SCAR encapsulée. Dans ce cas ’amélioration est trop faible pour justifie une modification
du procédé¢ d’élaboration des cellules solaires industrielles.

De maniére a minimiser d’avantage les pertes optiques, nous avons cherché d’autre solutions
comme I’effet de la texturisation et nous avons cherché les meilleures combinaisons des
multicouches antireflets (MCAR) composées d’un empilement de plusieurs couches d’indice

optique variable permettant de réduire d’avantage la réflectivité et d’augmenter la transmission.

3.2. Effet de la texturisation et des réflexions multiples sur les propriétés optiques et
électriques des cellules solaire

Nous avons vu plus haut, que le dépdt d’une simple, doubles ou une triple couche antireflet
minimise la réflectivité sur 1’ensemble du spectre et peut étre nulle pour des longueurs d’ondes
données. La réflectivité effective d’une cellule sans texturisation recouverte d’une simple couche
antireflet avoisine les 12 % (Figure 1V. 2). La texturisation de la surface du substrat est une voie
privilégiée pour diminuer encore la réflectivité [Papet] mais elle est technologiquement plus
lourde que le dépot d’une couche antireflet et nécessite une chimie importante lorsqu’elle est
réalisée par voie humide (ce qui est majoritairement le cas). Mais malgré tout ca, elle reste un
moyen tres efficace pour réduire la réflectivité et améliorer les propriétés électriques des cellules
solaires.

Dans ce cas, nous avons fait quelques changements sur les codes de simulation utilisée pour
chercher les meilleures combinaisons des couches antireflets. Ces nouveaux codes prend en
considération les réflexions multiples (dans ce travail nous nous somme limiter a la 2émé
réflexion), ainsi la forme de la surface de la cellule aussi a été prise en considération, dans laquelle
nous avons utilisé les équations qui décrit les milieux inhomogene au lieu des milieux homogenes
utilisé pour des milieux plane. Dans notre cas, la surface est texturisée sous forme de pyramide
(Figure 1V-23).
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Figure IV. 23 une surface d’une cellule texturisée sous forme de pyramide

Toute rugosité de la surface réduit la réflectivité en favorisant les chances pour la lumiere de se
réfléchir sur le matériau. L’opération de texturisation vise a développer en surface un relief
micrométrique (typiquement 5-10 um), permettant des réflexions multiples. La longueur d’onde
de la lumiére incidente étant inférieure aux dimensions des structures ainsi réalisees, les rayons
incidents suivent les lois de I’optique géométrique
En plus de la réduction des pertes par réflexion, le rayon transmis dans la cellule I’est avec un
angle de réfraction différent de 0° (Figure 1V. 24-a), augmentant son parcours au sein du
silicium par rapport au cas d’une surface plane (Figure IV. 24-b). La probabilité d’absorption
des photons en est donc améliorée.

Le comportement de rayonnement incident sur une surface texturise est représenté sur la

Figure 1V. 24-a.

(b)
|
R
CAR (n,) \T
Substrat (ns) Substrat (ng) \‘

Figure 1V. 24 : Schéma de phénomene de réflexion sur une surface texturée (a) et plane (b).
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Pour réaliser nos simulations sur toute la surface texturisée de la cellule, nous avons pris en
considération le fait que, la surface d’une cellule texturisée (de forme pyramide de 5 um et un
angle de 540) est trois (03) fois plus grand qu’une surface plane [JenYou], ainsi, I’équation finale
de la réflectivité totale d’une surface texturisée d’une cellule est la somme d’une tiers d’une
réflexion sur une surface plane pour une réflexion simple et deux tiers d’une réflexion sur une
surface plane pour une double réflexion. Par consequent, la formule d'estimation de la réflexion

totale pour la surface texturisée de forme pyramide est donnée par I'équation suivante.

Rplane (/1) 2R§lane (/1)
3 * 3

R texturisé (A) =

Les Figures IV. 25 et IV. 26 montrent nos résultats théoriques et expérimentaux de la
réflectivité sur des surfaces des cellules planes et texturisées (la surface de 1’échantillon de la
cellule S=4x4 cm?. La simple couche antireflet (SCAR) utilisée est a base d’un SiN
(R=NH3/SiH4= 5, n=2.03).

On remarque que la texturisation de surface de la cellule peut réduire la réflectivité jusqu’a

trois fois par rapport a la surface plane.
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Figure IV. 25: Les réflectivités mesurées des différentes surfaces (texturisée et
Poli) avec et sans couche antireflet.

Les mesures d’ellipsométrie sur de telles surfaces texturisées ne sont pas possibles car le signal
réfléchi sur de tel échantillon devient trop faible pour étre traité rigoureusement. Par contre, les
courbes de réflectivité mesurées sur des substrats texturisés recouverts d’une couche de SiN

laissent apparaitre un minimum a une longueur d’onde relativement précise. A partir de ce
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constat, nous avons introduit I’indice de la CAR dans nos codes de simulation développé pour une
surface texturisé et nous avons cherché a déterminer 1’épaisseur équivalente de nitrure déposée qui
correspond a 1’épaisseur qu’il faudrait déposer sur un substrat texturisé pour obtenir un minimum

de réflectivité les plus proche de celle mesuré a la méme longueur d’onde.

18 ] —a— SiN/Si Texturisé mesuré (6,1 %) [
—o— SiN/Si Texturisé simulé (5,85 %) }

Réflectivité (%)

I 1 N 1 ) ' 1
400 500 600 700 800 900 1000

Longueur d'onde (nm)

Figure IV. 26: Les réflectivités mesurées et simulées d’une surface texturisée recouverte par une
simple couche antireflet standard.
La comparaison avec la simulation de la réflectivité obtenue avec le méme SiN (R =5 —n = 2.03)
indique une épaisseur d’environ 68 nm sur une surface texturisé. La couleur du nitrure étant
caractéristique de 1’épaisseur déposée, le résultat est que sur des surface polie, la couleur
apparaisse bleu claire Figure IV. 27. a et sur une surface texturisée elle est bleu foncé Figure
IV.27. b.

(a) -

Figure 1V.27 : La couleur de SiN déposé sur une surface poli (a) et sur une surface texturisé (b).
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4. Vers les multicouches antireflets

Comme illustrer en haut, le nitrure de silicium présente de nombreux atouts pour s’imposer
comme couche antireflet dans 1’industrie photovoltaique. Néanmoins, 1’amélioration des
rendements des cellules photovoltaiques poussent les chercheurs a envisager des solutions
alternatives au SiN ou a le combiner avec d’autres matériaux. Pour cela, 1’utilisation d’une
multicouche antireflet reste une voie simple a étudier puisqu’elle ne demande pas d’équipement
supplémentaire a celui déja existant. Il suffit juste de disposer des gaz précurseurs adéquats pour
déposer le matériau d’indice et d’épaisseur souhaités. Le potentiel de réduction de la réflectivité
est relativement important comme montrer par nos différents résultats.

La réalisation de multicouches antireflet (MCAR) nécessite une large gamme d’indice compris
entre celui de I’air (n = 1) ou du verre (n = 1,5) et celui du silicium (proche de 4) que le SiN seul
ne peut assurer d’ou le besoin de le combiner avec un autre matériau d’indice adapté. Le choix de
ce matériau s’est porté sur I’oxynitrure de silicium hydrogéné SiOxNy: H (SiON), materiau proche
du SiN avec un indice optique qui peu varie de celui d’oxyde de silicium a celui de nitrure de

silicium.

4.1. Résultats expérimentaux et théoriques (Mise en place et caractérisation des
multicouches)

Au cours de cette partie, nous nous somme contenter de réalisé et de tester deux
multicouches qu’on a déja simulées, une simple couche et une 4 couches. Ces resultats

expérimentaux nous ont permet de confirmer nos résultats théoriques.

Pour réaliser ces multicouches et avec 1’aide de Pr ERWANN Fourmond, nous avons
procédé a des dépots d’oxynitrure de silicium SiON et de nitrure de silicium (SiN) dans le
réacteur PECVD de type directe de I’équipe INL de INSA de Lyon, dans lequel tous les gaz sont
introduits directement entre deux électrodes et le plasma est excité par haute fréquence (13,56
MHz) de champ ¢électromagnétique. Le SiON permet d’avoir des indices optique inférieur a 2 et le
SiN supérieur a 2. Pour cela, nous avons utilis¢ le protoxyde d’azote (NO) combiné au silane
(SiHy) pour avoir le SiON et de I’ammoniac (NHs) avec le silane (SiH,;) pour avoir le SiN. Les
differents parameétres de reacteur ont été restés les mémes pour le dépdt de SION et de SiN
(Tableau IV- 6) excepté les débits des gaz précurseurs et la pression.

Tous les dépdts ont été effectués sur des échantillons monocristal de Si (100) texturisé
(TMAH) et poli (a chaque dép6t on mit deux échantillons poli et texturisé dans la méme nacelle

de réacteur).
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Tableau V-6 : Parameétres fixe de réacteur PECVD

Parametres | Total précurseurs température Plasma t on t_off
o . m m
(sccm) () effectif (W) (ms) (ms)

SiN | SiON | SiN | SiON

Valeurs 800 370 170 85| 43 [39.9] 441

Les premiers dépdts pour la 4 couches nous ont permis d’obtenir la gamme d’indices de réfraction
recherchée pour le SiN, suivi d’un dép6t d’autres couches de SiON. Les différents rapports de gaz
précurseurs et les vitesses de dépots permettant d’avoir les indices et les épaisseurs recherchées
sont rassemblés dans le Tableau IV-7 suivant :

Tableau IV-7: Rapports des gaz et vitesses de dépit permettant d’avoir les indices et épaisseurs

recherchées des 4 et sur des surfaces polies.

4 couches
n d(nm) | P (mtorr) SiH,(sccm) | NHz(sccm) | N,O (sccm) R V (nm/min) | t(s)
SiN
(NHy/SiHs) | 2,25 25 1500 200 600 - 3 29,4 50
(Nf(;(/)s?m) 197 | 30 1000 200 - 600 3 88.5 20
(NZS(;?STHO 1,8 22 1000 100 - 700 7 89.8 15
(NZS(;(/)S’?H@ 151 | 45 1500 31 - 769 24.8 27.4 08

Les mesures d'indice de réfraction et d'épaisseur des couches ont été effectuées par ellipsométrie
spectroscopie HORIBA JOBIN YVON dans la gamme spectrale de 190 a 2100 nm a la longueur
d'onde constante (A = 633 nm) sous un angle d'incidence fixé a 70 °. Pour évaluer la performance
de revétement multicouche, les mesures de réflectance ont été prises aprés dép6t a l'aide d'un
spectrophotomeétre ultraviolet-visible-infrarouge.

L’ellipsométrie Spectroscopie est une technique basée sur la mesure de la variation de phase
relative de la lumiére réfléchie polarisée. Les données de mesure sont utilisées pour décrire un
modele ou chaque couche se réfere a un matériau donné. Le modele utilisé est appelé relation de
dispersion des formules mathématiques qui permet d'évaluer les propriétés optiques et de
I'épaisseur du matériau en réglant les parametres d'ajustement spécifiques [Guide].

Le changement d'état de polarisation est caractéris¢ par les parametres ellipsométriques y et A
définies dans I'équation suivante:

T ]
p=r = tg()exp(id)
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p est défini comme le rapport entre la réflectivité de la lumiére pour la polarisation P (rp) divise
par la réflectivité pour la polarisation S (rs) de lumiere.

Les modéles optiques sont congus et montés sur des données mesurées y et A pour déterminer les
constantes optiques en fonction de la longueur d'onde n (A) et k (A).

Nous avons utilisé le nouveau modele de dispersion amorphe qui a été dérivé par Horiba Jobin
Yvon sur la base de la formulation Forouhi-Bloomer pour fité nos résultats. Ce nouveau modele a
été creé afin de donner une forme lorentzienne a I'expression du coefficient d'extinction et de
I'indice de réfraction, pour plus de détaille sur ce modele, consulter [Guide].

Les Figures 1V. 28 a et b représentent les spectres ellipsométrique théorique et expérimentaux de

revétement multicouche (4 couches).
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Figure IV. 28: Le spectre ellipsométrique théorique et expérimentale de revétement de 4 couches.

Pour les multicouches déposées sur des surfaces texturisées, la mesure de leurs épaisseurs ne sont
pas possibles car le signal réfléchi sur un tel échantillon devient trop faible pour étre traité
rigoureusement, pour cela nous avons introduit les indices optiques trouvé pour les multicouches
déposé sur les substrats polis dans nos codes de simulation et nous avons cherché les épaisseurs
qui permet d’avoir des réflectivités les plus proches de celles mesurées sur les surfaces texturisees.

Les meilleurs résultats de réflectivité sont rassemblés dans le Tableau IV- 8.
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Tableau IV- 8 : Indices et épaisseurs d 'une multicouche (4 couches) déposées sur des surfaces

polies et texturisées

4 Couches
Surface Texturisée Surface polie
n d (hm) n d (hm)
2,25 19 2,30 25
Indices et Epaisseurs 1.97 18 1.97 30
18 29 1,8 22
MCAR : :
des MC 1,51 52 1,51 45
R (%) Expérimental 3.26 7.8
R (%) Théorique 3.11 6.26

La Figure 1V. 29 montrent la réflexion mesurée et simulée des multicouches (4 couches) sur des
surfaces polies et texturisées par rapport a un une simple couche antireflet et au silicium nu. Les
réflexions engendrer par la partie arriere de la cellule (A>1000 nm) n’ont pas été inclus dans la
simulation.

Il en résulte entre 300 et 1000 nm, la simulation prédit tres bien la réflexion mesurée sur des
surfaces planes, ces résultats nous permet de validé notre modéle pour les multicouches antireflets.
Le dépo6t d’une SARC (SiN) sur une surface de silicium plane et texturisé, permet de réduire la
réflectivité de 39% (Si-poli) jusqu'a 11,98% et 6,1% respectivement sur la gamme de 300-1100
nm. Mais il faut notez que, la réflectivité est assez importante pour les IR et UV.

30
(@) —+— 4 couches Plane mesurées ¢
—o—4 Couches Plane simulées ,’
25 4 Couches Texturisées mesurées *‘
—a— 4 Couches Texturisées simulées ‘
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Figure IV. 29: La réflexion mesuré et calculées en fonction de la longueur d'onde pour la 4

couches sur des surfaces planes et texturisées.
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Pour un empilement de plusieurs couches, la 4 couches peuvent réduire la réflectivité de 11,89%
jusqu'a 7,8% sur une surface polie et jusqu'a 3,26% sur une surface texturisée respectivement.
Dans la gamme des UV (A <400 nm), une partie du flux solaire sera absorbée par la couche de SiN

d’indice de réfraction élevé (R = NH3/SiH4 = 3 pour la 4 couches) voir Figure V. 30.
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Figure IV. 30: Transmission et absorption en fonction de la longueur d'onde pour la 4 couches.

La Figure IV. 31 montre les pertes optiques totales (R + A) des différents empilements antireflets
par rapport aux pertes de la SCAR (absorption du SCAR A = 0). Ces résultats montrent que ce
qu’on perd par absorption est récupéré par la faible réflectivité au niveau des multicouches,
particulierement dans la gamme UV.
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Figure IV. 31 : Pertes optiques (R + A) en fonction de la longueur d'onde pour le SARC et la 4

couches sur un substrat de Si texturisé.
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Pour voir ’apport que peuvent porter ces multicouches sur les propriétés électriques des cellules
solaire, nous avons réalisé une petite simulation sur PC1D [Basorel]. Nous avons utilisé les

parametres de la cellule qu’on a initiée dans la partie chapitre IV. 1.1.1.

Les multicouches ont été testés sur des cellules de 100 * 100 mm et comparé a une simple couche
standard de SiN. Comme le montre le Tableau- 9, on remarque un gain de courant de court-circuit
(Jec) d'environ 1,7 mA/cm? avec un revétement antireflet de 4 couches par rapport a une simple
couche standard. Les faibles valeurs de la tension en circuit ouvert V., sont principalement causé
par les valeurs des recombinaisons en surface qu’on a introduit dans le PC1D qui sont assez
important (surface avant = 10° cm/s et la surface arriére = 10° cm/s). L’amélioration des propriétés
électriques peuvent étre meilleurs pour des cellules avec des recombinaisons en surface moins

importantes que celle utilisé dans nos simulations

Tableau-9: Les parametres électrique des cellules solaires Si texturisé avec différentes couches
antireflet: Court-circuit courant J., tension en circuit ouvert V, et lefficacité n calculées par le

logiciel PC1D.
R (%) Jec (MA/Cm?) Veo (MV) n (%)
SCAR 6.1 32.53 594 15.5
4 Couches AR 3.26 33.97 595.5 16.3

La Figure 1V. 32 montre le rendement quantique interne et externe (EQE et IQE) d'une SCAR
et des revétements multicouches, on remarque une amélioration significative entre la multicouche
et la SCAR dans la gamme UV, cela est d0 au r6le que joue ces multicouches pour réduire la

réflectivité dans cette partie de spectre gamme.
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Figure IV. 32: Le rendement quantique interne et externe (IQE et EEQ) d'une cellule recouverte

par une SCAR et d 'une 4 couche en fonction de la longueur d'onde.
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5. Les couches antireflets avec un indice graduel

Depuis la découverte de Lord Rayleigh (1880) qui a prouver que les réflexions d’onde a
partir d’une interface d’un matériau déposé entre deux milieux différents peuvent étre nulles, ce
qui signifie qu’un revétement antireflet constituer d’un empilement de plusicurs couches
infiniment petit d’indice optique continue graduel et optimisé, peut avoir une réflectivité qui se
rapproche de zéro. Plusieurs chercheur ce sont consacrer a 1’étude de ces types de structure.
Malheureusement, pour des applications solaires (I’impossibilit¢ de les utilisées comme
revétement antireflet large bande avec de 1’air ambiant), est cela est due a 1’indisponibilité des
matiéres ayant des indices de réfraction inférieure & 1.4, cela a fait que les différentes études ont

restés a 1’échelle théorique pondant plusieurs années.

Différentes méthode permettant de faire des modélisations mathématiques des différents
types de structure antireflets. Actuellement, seuls quatre grandes méthodes de modélisation sont
couramment utilisées, on trouve la méthode des différences finies dans le domaine temporel
(FDTD), la méthode de la matrice de transfert (TMM), la méthode de Fourier modale (FMM), la
méthode des éléments finis (FEM). L'approche mathématique pour chacune de ces méthodes est
différente, ce qui entraine des avantages et des inconvenients dans la modélisation. Dans cette
¢tude, nous avons choisi d’utilisé la méthode de transfert matriciel (TMM) pour 1’étude des
structures antireflets a indice graduel, cette méthode est appropriés pour des films minces tres

simples et s’appuie sur un rapprochement efficace des médias pour des géométries plus complexe.

Le modéle optique abordé dans ce travail, utilise des ondes planes de la lumiére incidente

polarisée ou non polarisée.

D'importantes recherches ont porté sur la recherche de profils d'indice de réfraction
graduées qui minimisent la réflexion pour une épaisseur de revétement antireflet donné. Différent

type de profiles ont été rapportés dans la littérature (linéaire, Cubique, quantique, ...).
Les profils les plus utilisés sont :

» Linear index profile :

n=ny+ (ng —ny)(x) (IV.1)
» Cubic index profile :
n =ng + (ng —ny) (3x2 — 2x3) (V. 2)
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» Quintic index profile :
n=ny+ (ng —ny)(10x3 — 15x* — 6x°) (V. 3)

OuU no, ns est l'indice de vide et de substrat respectivement. x est 1’épaisseur relative des couches
antireflets utilisées. On note que dans la plupart des études [9, 10] considére que le profil d’indice

quantique est le plus proche du profil optimal d’un revétement antireflet a gradient d’indice.

Pour les applications solaires, 1’utilisation des revétements antireflets avec ces profils d’indice
(Figure IV. 33) sur des substrats d’indice optique grand (ns=3.94), engendre une forte absorption
dans ces revétements (Figure 1V. 35). Cela, nous a poussés a chercher des nouveaux profils moins

absorbant et qu’on peut utiliser sur ce type de substrat (Figure IV. 33).
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Figure IV. 33: Comparaison des différents profils (linear, cubic, quintic), et notre profile proposé
dans ce travail (Nouveau profile d’indice) pour une épaisseur de 1000 nm d 'une couche antireflet
avec un indice graduel entre deux milieu air (no = 1) et silicium (ns= 3.94).

Pour réaliser ces simulations, nous avons adapté notre modele de fagon a ce que I’indice prend une
forme d’une équation qui est en fonction de 1’épaisseur effective de la couche antireflet, nous
avons supposé que les sous-couches qui compose la CAR ont la méme épaisseur, par exemple si
on prend 1’épaisseur total de la CAR d=1000 nm, la CAR sera composé de 1000 sous-couches de

1 nm ou 500 sous-couches de 2 nm.

Les résultats présenter en bas, sont pour une CAR graduel d’épaisseur de 800 nm, composé de 80

sous-couches de 10 nm chacune.
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Les Figures IV. 34 et 35 montres les réflectivités et 1’absorption respectivement des différents
profils (linear, cubic, quantique et nouveau profile), nous constatons que les trois premiére profils
ont des faibles réflectivités (Figure 1V. 34), malheureusement, on remarque une forte absorption
(Figure 1V. 35) pour ces types de profils, c-t-d ce qu’on gagne dans la réflexion on le perd sous

forme d’absorption.

Pour remédie a ce probléme, nous avons proposé un nouveau profile (équation IV. 4) qui est

d’aprés nos résultats théorique est le mieux adapter pour ce type de substrat (Si) :

n=ny+ (ng—ny) (%xSexp (g) + (5)) (IV. 4)
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Figure IV. 34: la réflectivité en fonction de la longueur d’onde pour différentes épaisseurs des AR
et pour différents profils.

Les résultats donner par notre profil, montre une réflectivité proche des réflectivités (Figure IV.
34. d et Figure 1V. 35. d) des autres profils, mais une faible absorption sur tout le spectre solaire et
pour différents épaisseurs des couches.
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Figure IV. 35: L ‘absorption en fonction de la longueur d’onde pour différentes épaisseurs des AR
et pour différents profils.

6. Utilisation des couches de SiO, et SiN, sur les surfaces arriere des cellules
photovoltaiques en silicium de type PERT.

6.1. Réflectivité de la face arriére

Longtemps négliger dans les cellules photovoltaiques, 1’utilisation de diélectriques sur la face
arriere des cellules permettent de réduire les pertes optiques engendrer par les photons de faible
énergie (proche infrarouge et infrarouge qui travers la cellule sont étre absorber), ainsi la réduction
de I’épaisseur des cellules et ’avénement des cellules photovoltaiques en couches minces a donné
une autre dimension au probléme de réflectivité en face arriere. Tout comme la face avant, le

dépot des réflecteurs arriére (RA), adaptés a la face arriére des cellules, sont étudiés.

6.2. Optimisation de réflecteur arriere
En plus de réle que joue le BSF pour passiver la surface arriere de la cellule solaire,
I'optimisation de l'indice optique du diélectrique utilisé comme RA augmenterait la probabilité de

réflexion interne totale.
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La quantité de lumiére absorbée par la cellule photovoltaique est on fonction de la longueur du
trajet optique et du coefficient d'absorption du silicium. Ainsi, lorsque I'épaisseur du substrat est
faible, il est nécessaire d'augmenter le chemin optique. La texturation de la surface avant du
silicium permet la réduction au minimum de la réflectivité et allonge le trajet de rayonnement a
travers le substrat. Pour cela, il est possible d'exploiter le phénoméne de réflexion interne totale au
niveau des couches diélectriques. Pour obtenir ces réflexions interne; nous avons optimise l'indice
et I'épaisseur de la couche diélectrique déposée sur la face arriére de la cellule de type PERT
(Figure 1. 11).

Dans le cas des cellules de type PERT avec un BSF localisé (Figure I. 11), il est nécessaire
d'ajouter une couche supplémentaire entre les contacts afin de passiver la surface arriére. De point
de vue optique, ce matériau doit avoir un indice de réfraction aussi faible que possible. Une
optimisation de I'épaisseur de ces couches peut également permettre la production d'un miroir de
Bragg [Tucci]. Cette structure permet d'aborder la réflexion totale des photons dans une gamme de
longueur d'onde définie par les parameétres de la cellule (typiqguement 900 -1200 nm), ce qui
augmente la réflectivité de la face arriére qui peut passer a 75% avec Al-BSF, a plus de 90% avec
des couches diélectriques sur la face arriére.

Au cours de ce travail, nous avons testé deux configurations de réflecteur, une simple couche
de nitrure de silicium (SiN) ou d’oxyde de silicium (SiOy) et une autre qui est une double couche
SiN/SIiO,.

L’épaisseur optimale (dgier) des couches diélectriques qui donne le maximum de réflexion peut étre
calculé par I’équation suivante [Koltum] :

2mm + arctg (Zznd‘—elkm)

2 2
Ngiel~Nm ~Km

dgiel =
diel 4T[ndiel

Ngiel est I’indice de réfraction de la couche diélectrique (SiNy, SiO, ou SiN,/SiOy), ny, et kn, de

I’indice réfraction et coefficient extinction de métal. m=1, 2, 3 ...

La réflectivité de la surface arriére (Rariere) recouverte par des couches diélectriques est donnée par
I’équation suivante :

A =16HA = Inl?)

Rarriere = 1— [fo|2|rq 2
Avec £ = Ng—Ngj £ = Ngi—Ngjel
0 ng+ng; 1 ngi+Ngie|
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Toutes les réflectivités ont été calculées en prenant en considération une couche d'aluminium de
10 um sur la face arriere de la cellule.

Les différents résultats de simulation montrent qu’avec 1’utilisation d’empilement de couches
diélectrique d’épaisseurs adaptées, et au-dela de 1000 nm, la réflectivité de la face arriére peut
passer de 65 %, pour la cellule PERT avec un Al-BSF, a plus de 90 %

Les Figures 1V. 36. a et b montrent les résultats de simulation obtenus pour les deux structures
SiN/Al et SiO /Al
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Figue IV. 36 : Simulation de la réflectivité de la face arriere en fonction de la longueur d'onde

pour des épaisseurs diélectriques SiN (a) et SiO, (b) avec des indices optiques SiN (nsinx = 1,9 et
Nsio2= 1,45) respectivement.

Cependant, les meilleurs résultats pour la réflectivité est un empilement de deux diélectriques SiNy

/ SiO; (Figure 1V. 37) avec une épaisseur dgi¢es = 105 nm et un indice optique nsinx = 2.16 et Nsjo2 =
1.47.
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Figure IV. 37 : Réflectivité de la face arriere est une fonction de la longueur d'onde pour un
empilement de deux diélectriques SiNy / SiO, pour des épaisseurs différentes.

A travers ces simulations nous avons cherché les meilleures couches diélectriques donnant le
maximum de réflectivité sur la gamme de 900-1150 nm. Le Tableau-9 rassemble les meilleures
couches qu’on peut utiliser comme réflecteur arriere sur des cellules PERT.

Tableau-9 les meilleurs réflecteurs arriére optimisés

Reflector n d (nm) Rmin (%0) | Rmax (%0) | Rmoy (%0)
Al - 10000 70.05 88.55 78.80
SiO /Al 1.45 322 88.15 97.48 90.01
SiN/Al 1.9 178 78.69 97.67 94.07
SiO,/SiNy /Al | 1.47/2.16 | 105 92.98 97.07 96.00

Dans le cas des cellules en silicium multicristallin, la couche d’aluminium sérigraphie ne présente
pas exactement les mémes propriétés que la couche d’aluminium idéale utilisé dans la simulation.
De plus, la texturisation des grains et la modification des épaisseurs des couches déposées qui en

résulte modifient les valeurs de réflectivité.

La mesure expérimentale de la réflectivité de la face arriére de ces cellules est donc nécessaire

pour valider la tendance observée avec la simulation.

7. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons démontré 1’apport apporté aux performances des cellules
photovoltaiques par le dépot d’empilement de couches de nitrure, d’oxynitrure et d’oxyde de
silicium par PECVD, qui est une méthode prometteuse pour I’obtention de meilleures

performances électriques a des codts raisonnables par rapport aux cellules actuelles.
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Les différents résultats optiques mesurés pour les différentes couches antireflets, confirme les
différents résultats prédit par nos simulations. Dans ce cas, I’utilisation de nos programmes pour le
calcul de différentes propriétés optiques peut étre une bonne solution pour gagner du temps et

tester les différentes combinaisons des couches antireflets avant de les réalisées.

Sur la face avant, ’utilisation d’un empilement de 4 couches nous permet de réduire la
réflectivité de 34.89 % sur une surface poli et de 46.55 % sur une surface texturisé par rapport a
une simple couche antireflet optimisée. Les meilleurs résultats théoriques de réflectivité ont été
trouvés pour des couches antireflets avec un indice graduel avec un nouveau profile,

malheureusement nous n’avons pas eu I’occasion pour les confirmer expérimentalement.

Sur la face arriére, le développement de nouveau procédé comme le laser, qui offre une possibilité
de crée des contacts arriere pointus et la réduction de 1’épaisseur des cellules en silicium qui
engendre des pertes optiques trés important (Les IR travers la cellule sont étre absorber), nous ont
poussés a chercher des nouvelles alternative a 1’actuel BSF pleine plaque formé par I’alliage

silicium aluminium. Les cellules de type PERT est considérer comme la solution la plus adapté.

Néanmoins, la présence d’une structure MIS, les propriétés des couches de diélectriques et
I’impact du laser font apparaitre de nouvelles contraintes a étudier. Au cours de cette thése, nous
nous somme contenter d’étudier 1’impact des couches de diélectriques sur les performances
optiques de la face arriere de ces cellules, le choix de 1’épaisseur et de I’indice de ces couches est

trés important pour réduire les pertes optiques.

Nous avons testé deux diélectriques (SiN et SiO,) et trois configurations (Simple couche SiN,
Simple Couche SiO, et une double couche SiN/SiO,).Les propriétés optiques des empilements de
SiO; et SiN permettent d’améliorer significativement la réflectivité de la face arriere (supérieure a

90 %) par rapport a une couche d’aluminium seule.
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Conclusion et Perspectives

Les couches antireflets sont une étape trés importante pour réduire les pertes optiques au niveau
des cellules solaires basees sur le silicium. La variété des matériaux quand peut utiliser comme
couches antireflet donne plusieurs solutions. Parmi ces différents matériaux, on trouve ceux qui
peuvent jouer deux réles comme le nitrure de silicium hydrogéné, I’oxynitrure de silicium et
I’oxyde de silicium. De par leurs propriétés respectives, la combinaison de ces diélectriques peut
étre exploitée pour réduire a la fois les pertes optiques et les pertes liées aux recombinaisons des

porteurs minoritaires sur la face avant mais aussi sur la face arriére des cellules photovoltaiques.

L’optimisation et la modélisation de ces diélectriques est une étape tres importantes avant leurs
réalisations. Ce travail nous a permis de mieux comprendre ces matériaux et leurs applications,
tout en soulignant que leurs potentialités ne sont pas encore pleinement exploitées. Les
différentes études (théoriques et expérimentales) qu’on a réalisées montrent que leurs applications
dans le domaine solaire est tres vaste et leurs structures ainsi leurs compositions chimiques sont
complexes et que de nombreuses études doivent encore étre menées de maniére a mieux cerner et

donc controler les propriétés qui en découlent.

v" Modéle et optimisation

Apres avoir posé la problématique (les pertes optiques en surface des cellules) et les différentes
solutions proposer (multicouches antireflet, couches antireflet a indice graduel), nous avons
élaboreé plusieurs programmes de simulation sous logiciel « Matlab » en se basons sur le modéle
de transfert matriciel, ces programmes nous ont permet d’étudier I’impact de ces solutions sur les

pertes optiques des deux faces avant et arriere.

Perspective : Au cours de ce travail, nous nous sommes limités a étudier trois diélectriques
(SiN, SiON et SiO,) et nous nous sommes contentés d’optimiser et d’étudier des couches
antireflets composées d’un empilement de moins de 4 couches. Il serait plus judicieux de chercher
a optimiser des multicouches avec plus 4 couches et étudier d’autres matériaux capable de donner
de bonne résultats comme le TiO,, le ZnO et le ZnS. L’utilisation d’autres modéles (cite dans le

chapitre I11) peuvent donner des resultats meilleurs, donc il sera plus pratique de les testés.

v' Réalisation et caractérisations des multicouches antireflets

Afin de validé nos différents résultats de simulation, nous avons procédé a la réalisation et la
caractérisation des multicouches donnant de trés bonne résultats théoriques. Pour pouvoir déposer

ces multicouches, nous avons utilis¢ le réacteur PECVD de L’INL de L’INSA de Lyon, nous
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avons utilisé trois ligne de gaz (protoxyde d’azote (N,0O), ’lammoniac (NHj3) et le Silane (SiH,))
permettant de déposer deux types différents de diélectriques (SiON et SiN). Le réacteur PECVD
était optimisé, ce qui nous a permis de déterminer 1’évolution de I’indice et de ’épaisseur des
couches realisees a partir des seuls rapports de gaz précurseurs Ox= N,O/SiH,4 pour le SiION et
N2O/SiH,. Nous avons utilisé la base de donné des gaz précurseur de L’INL qui nous a finalement
permis d’obtenir les indices optiques des différentes multicouches. Nous avons réalisé¢ des
caractérisations optiques (Réflectivité et Ellipsométrie) qui nous a permis d’avoir les différents
résultats optiques (Réflectivité, Transmission, Indices et Epaisseurs des couches), ces résultats ont

été utilisé pour validé nos résultats théoriques.

Perspective : Nous n’avons pas réussi malheureusement a réaliser une multicouches avec 10
couches et une couche antireflet a indice graduel. Les perspectives de ce travail consistent a
réaliser ces MCAR et la CAR a indice graduel et de mesuré leurs impact sur les performances des
cellules photovoltaiques. Le dépdt des couches réflectrices sur la face arriere (BSR) des cellules
PERT augmente la réflectivité de cette surface. Pour cela, je propose de réaliser les BSR qu’on a
simulés. Le dépdt de ces multicouches sur différents type de silicium (monocristallin,
multicristallin et amorphe) nous permettra de tester leurs efficacités, ainsi une étude plus

approfondie de leurs impact sur la passivation en surface et en volume est indispensable.

Nous remarquons qu’on niveau de la 4 couches, la sous-couche supérieur a un indice optique
grand, cela veut dire quelle est trés riche en silicium et elle peut créer des courts-circuits au niveau
des surfaces avant. Pour cela, nous allons essayer de réaliser des recuits thermiques pour ces

multicouches et étudier leurs influence sur la passivation en surface et en volume des cellules.
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Résumé

Le dépot d’un revétement antireflet sur les faces avant et arriére des cellules solaires est devenu une étape
indispensable de la production industrielle solaire. Ils constituent un moyen efficace et peu colteux pour assurer une
faible réflectivité et une bonne passivation des cellules photovoltaiques en silicium. Ce travail de thése s’attache a
optimiser, réaliser et caractériser plusieurs couches antireflets de nitrure de silicium (SiN) associer aux couches
d’oxynitrure de silicium (SiON) et d’oxyde de silicium (SiO,) par la méthode PECVD, I’utilisation de ces différentes
structures sur les faces arrieres des cellules solaires de type PERT est une voie envisagée pour améliorer leurs
propriétés de réflexion et donc leur rendement de conversion.

Les différents empilements des couches antireflet ont été caractérisés optiquement, les résultats confirment les
différents résultats prédit par nos calculs théoriques, ils montrent que ’utilisation des multicouches sur les deux faces
permettent d’avoir une meilleure réflectivité. En fin, une étude théorique de couche antireflet avec un indice graduel a
été réalisée, le nouveau profil d’indice construit dans ce travail permet d’avoir des couches antireflets moins
absorbantes et des réflectivités meilleures par rapport aux autres profils d’indices connus.

Les résultats précedent ont été complétés par une étude de optique réalisés a partir des couches de SiO, et de SiN,: H
sur la face arriére des cellules solaires de type PERT.

Abstract

Depositing an antireflection coating on the front and back sides of the solar cells has become an indispensable element
in solar industrial production, have been considered as an efficient and cheap material to minimize the silicon solar
cell reflectivity and to ensure an excellent passivation. This work aims to optimize, produce and characterize more
antireflective layers of silicon nitride (SiN) associate with layers of silicon oxynitride (SiON) and silicon oxide (SiO,)
by PECVD method, using these different structures on the rear side of the solar cell type PERT is a proposed way to
improve their passivation and reflection properties and thus their conversion efficiency.

The various stacks of antireflective layers were characterized optically; the results confirm the different results
predicted by our theoretical calculations, they show that use of multi-layer on both sides make it possible to have a
better reflectivity. Finally, a theoretical study antireflection layer with a gradual index was performed, the new index
profile constructed in this work allows for antireflective layers less absorbent and best reflectivity compared to other
known showings profiles.

The results above have been supplemented by an optical study made from layers of SiO, and SiN,: H on the back
PERT type solar cells.
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