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Sommaire

Des mesures de photoluminescence de. la bande dénneur—
accepteur de monncristaux—qe CdIn2S4 ont démontré la presence de
gain optigue sous excitation & haute intensite extrinséque (109
W/m2)., Des spectres de gain centrés autour d’une lungueﬁr d’onde
de 765 nm ont é&té observes, avec des maxima de gains de 2.2 cm' A
une températgre de 300K et de 2.9 cm™! a 100K. Ces resultats sont
carreles avec des mesures de photoconductivite et de
photoluminescence qui démontrent des effets rnon-lingdaires en
fonction de 1’intensite d’excitation et avec des mesures de

cinetique. gui presentent une rupture dans les durées de vie de la

luminescence ‘aux intensités correspondant 4 1’apparition du gain.



" Abstract

Photoluminescence measurements in the dornor-acceptor band of
singlencrystals of CdIn,S, have displayed optical gain under 'high
extrinsic excitation intensities of the order of 109 W/m2. Bain

spectra centred around 765 nm have been qbserved yielding maximum

——er

gain of 2.2 cm”' at 300K and 2.9 cm™! at 100K. The results are

correlated with non-linearities ‘in the photoconductivity and
photoluminescence measurements under varying intensities and with
kinetic measQrements showing. a sharp break in the luminescence
decay times at exciting intensities correspanding teo the onset of

gain.
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F;/// Chapitre.I: Introduction

Introduction du projet de recherche.

.L’étude des proprigtés et comportements des semiconducteurs a
poussé lés chercﬁeur% a4 é&tudier des familles de composes et
d’alliages de plus en plus diverses dans le but de pouvoir
Tfabriquer des ccmﬁnsés avec deé propriétéé tels le. gap interdit,
la mobilité des porteurs libres, la conductibilite, etc,

ajustables pour satisfaire & des applications particulieres.

L’une de ces fTamilles de composés sur laquelle beaucoup de

recherches ont &té faites durant les dernieres années est «elle
des composés ternaires all Bl”2 Xvu (1-4) (o4 A = Zn, Cd ou Hg; B

= Ga ou In; X = 8, Se ou Te), et en particulier CdIn284.

La propriété la plus remarquable des membres .de cette

famille est la présence d’une distribution de niveaux d’énergie

(5-9) ,

continue dans le gap interdit due a4 un haut degré- de

deésordre intrinséque dans la &Structure de ces matériaux.

(10-12)

Plusieurs études se basant sur la photoluminescence (PL) et

(8,13~16} (PC), ainsi que- des mesures ‘ de

(17-21)

la photoconductivite
diverses proprietes optiques ont permis d’obtenir plus de

détails sur la structure des bandes pour plusieurs des composés de

cette famille.

Dans le cas du Cdln284, ces é&tudes ont mené & la formation

1



,11,22
d’un modéle(e )

maintenant généralement accepté, pour ses
niveaux d;énergie et ses procédes de recombinaisoj. 11 a é&té
déc04vert que ce compose a:un gap indirect de 2.44 eV a 4.2K,
décroissant jusqu’a 2.28 eV & 300K, et le gaﬁ direct est de 2.&2
eV(a) a 300K. Egalement, 11 existe une temperature de

transition(17—23)

ordre—-désordre & 403K, au—-dessous de layuelle la
structure est spinel inversé, o4 les atomes de Cd et In peuvent
échénger leur position, créant ainsi la haute densité de niveaux
donneurs et accepﬁeurs dans le gap interdit: “Les recentes mesures
de photoconductivite extrinséque a de hautes intensites
(13) |

d’excitation sont d’intéer@t particulier . Ces resultats

démontrent une saturation de la photoconductivite extrinseque a
des inténsités d’excitation dépassant ld8 N/mz. Des mesures
similaires ont éﬁg_ faites pour la photoluminescence extrinséque
avec encore la presence de saturation a de hautes intensités. Ces
résultats, ainsi que des mesures de cinétique de recombinaison
suggér;nt la possibilité qu’on pourrait obtenir une inversion de

papulation entre les niveaux accepteurs et donneurs présents dans

le gap du CdIn,S,.

L’objectif de ce projet de recherche est donc de déterminer si

1’inversion de population est possible et dans 1’affirmatif,
d’obtenir des mesures absolues du gain optique dans le Cd1n254
pour différentes energies d’excitation, a de différentes

——

températures et sogus plusieurs intensités d’excitation.



Résumeé

Dans la premiére partie de ce projet, des mesures de
photoconductivite en fonction de 1’intensiteé pour 'des excitations

1

extrinséques ont eéte répétées(13) sur de différents échantillons

éinsi que les mesures de photoluminescence en fonction de
1’intensité pour deéterminer une correlation entre -Tes intensites
de saturation dans les deux cas. Des mesures de ¢cinetique ont eéte
prises en conjonction avec les mesures de photoluminescence
démontrant un changement abrupt vers de plus courtes durées de vie

efficaces de la photoluminescence apparaissant 4 la méme intensite

ou il v a une brisure de la linéariteé des signaux PC et PL. -

Des mesures directes dg&gain ont ensuite eteé faites en
uti]isant la methode del Shaklee(24) sous des excitatiaons
extrinséque% a 600 nm dannant des profils de gain en fonctiqﬁ de
lal iongueur d’onde d’émission ~pour deux temperatures avec des

valeurs maximales de 2.2 cm'1

a4 300K et de 2.9 cm~' a 100K.
D’autres mesures & la méme longueur d’onde d’excitation mais & une
temperature de 8K ainsi que des mesures & des longueurs d’onde

d’excitation de &57 nm et 493 nm A des températures de 300K et

100K n’ont pas reévelé de gain.

Ces resultats ont en partie deja fait 1’objet de trois
présentations, soit une communication & 1’université d’Ottawa en

3



decembre 1985 & 1’occasion de 1la Conférence de 1’Institut de
Physique Ottawa-Carleton, une communication a 1la conférence .de
1’ACFAS en mai 1986 & 'l1’université de Montréal et un Qoéter a4 la
conférence de 1’ACP en juin 1986 é 1’universite qe 1’Alberta. Une
autre publicatiaon a été acceptée pour publication par 1le Journal
of Applied Physics a paralitre le-1l aoldt 1987 et un résumé de
certains autres résultats a &té soumis pour\ participation & 1la
Conference Internationale de Luminescence He 1987 qui se tiendra a

Pékin.



FPlan de la Thése .

Dans une premiére partie, la théorie pertinente aux divers
phénaménes é&tudiés dans ce projet sera presentee. 'D’abord,” le
diagramme des niveaux d’énergie du Cd1n2é4 sera presenté en
utilisant 1le modéle de Guzzi et Brilli(zz) traitant des diverses
transitions’'d’excitation possibles dans 1le composé et de ses
procedes de recombinaison dans le ?ut de donner une Ease physigue
aux. resultats obtenus durant ce projet. Ensuite, la
phoéocnnductivité sera traitée briévement de faGon & comprendre la
signification des mesures mnon-lineéaires observees. Ceci sera
suivi d’une description bréve des procedeés présents dans un laser
semiconducteur a trois niveaux.;‘Cette gectinp se terminera avec
une destription des niveaux d’énergie dans un iassr a cd&nrant qui

sera nécessaire pour expliquer des: difficultés survenues durant

les expériences.

Dans la seconde partie de cette these, la technigue
expérimentale ut;liséé sera décrite, avec la decription des
montages utilises pour les mesures de photoconductivite,
de photoluminescence,; de coefficient d;absorption et de gain, avec
une discussion de leurs contrainteé. tes divers problémes

rencontreés durant les mesures seront discutes.

Dans la troisiéme ﬁartie, les récsultats de
photoconductivité, photoluminescence, les mesures de cinetique et

5



les mesures de gain seront

modéle des procedés de recombinaison qui

deuxiéme chapitre.

préesentés et

A

'\

discutés en terme

aura été décrit dans

- du

le
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Chapitre Il: Tﬁéorie

Introduction

a—

e chapitre de t%éorie utile & la compréhenéion des résultats
gui seront présentés dans le chapitre IV sera divisé en cing
parties: la premiére partie présenfera une discussion en details
du modé&le de Guzzi et Grill{(zz) des niveaux d’énergie daﬁs le
composé CdIr1254 et de ses procedés de recombinaison; la seconde
traitera brievement du phénoméne de photoconduction dans les
solides semicnﬁagcteurs; dans 1la tré?éiéme ﬁartie un  modéle
simplifié du cumportement du composé sous des hautES. infensités
d’excitation sera deécrit, permettant d’obtenir une idée treés
générale de 1’allure des courbes de PC et PL en fonction de

-

1’intensiteé; dans la quatriéme section sera présentee une breéve
discussion du phénoméne d’invgrsion de populatian et les
conditions neécessaires pour 1’accomplir dans un systége & troils
niveaux d’énergie; -finalement, dans la cinquieme sectifn un court
apergu des transitions énergétiques‘ possible d’une molécule de

colorant A& laser sera damne pour Taciliter la discussion

expérimentale du chapitre II1I.
\ .



1) Modéle des niveaux d’energie du_CdIn25§22)

-t

Ty
La \ structure cristalline des monocristaux de CdIn254

fabriqués par déposition de vapeur d’iode est une maille spinel
, - 7, 23) ' ,
inverse . dont le schema est présente dans la figure 2.1.
ux i R 3+
Les sites octahédraux de ce cristal sont occupés par des ions In
tandis que les sites tétrahédraux sont occupés par des ions Cd2+.
Cette maille existe lorsgque le cristal est & une température
inféerieure 4 403 K. Au-dessus de cette température, il yv a une

transition ordre—-deésordre qui détruit 1la maille(zs).

La grande densité de niveaux d’énergie preésents a
1’intérieur du gap interdit est due a des échanges de sites entre
. 3+ . 2+ - .
les ions In et les ions Cd ’ creant ainsi des centres donneurs
et accepteurs en égale quantité donnant donc un semiconducteur
(s)

compense Un autre type d’impureteé qui occasionne d’autres

. . 2+
niveaux dans le gap sont les vacances des ions 8 -

¢
Le schéma de ces niveaux d’énergie existant dans lgs.
monocristaux de CdIn,5, est preésenté dans la figure 2.2. Les
fléches numérotés sur ce diagramme représentent les transitions
pertinentgs au sujet de ce rapport; également les énergies
indiquées correspondentl a ces transitions respectives, =~ La
trans&tion 1 correspond & 1’excitation intrinsgque du Cd1n254

8 |
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Schéma de la mallle spinel

ol

Figure 2



. Pigure 2.2 Schéma des niveaux d'énergle du CdIn284
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avec la valeﬂr du gap interdit indirect donne de 2.44% ev(a) a une
températureude 0 K. Celui-ci diminue jusqu'a 2.28 eV a 300 K. La
transition 2 represente 1l’excitation extr{ﬁséque édnsidérée ici,
c’est—-a-dire entre les niveaux acceptéurs A et la bande de
‘conduQﬁioﬁ, d’une énergie d’environ 2.15 eV & 4.2 K. Les n;vegux
donneurs D sont généralement dé;rits comme ayant une distribution
exponentielle sous la bande de cdnduction(a) se prolongeant
jusgu’a une profondeur de 1 eV sous cette bande. La transition 3
non-radiative correspbnd, au p;égeage des é@lectrons libres dans ces
niveaux donneurs D, é’accomplissant treés rapidement aprés
1’arrivée des electrons & la bande de 'conduction (de 1’ordre de la
nanoseconde)(a) . Lé transition 4 entre les niveaux donneurs et
les niveaux accepteurs (transition D-A) 'est radiative et daonne
lieu &  wune largé bande gaussienne en énergie de luminescence
centrée 4 une énergie de 1.462 eV (74645 nm) a 300 K. C;ést cette
bande de 1uminesc9ﬁﬁe, qui‘ est d’intérét particulier pour ce

ﬁrnjet.

On rnote également la présence des centres VYV (did  aux

vacances d’ions de souffre) situés 4 environ 0.6 eV sous la bande

(25). Il est généralement accepté que ces niveaux ne

de conduction
jouent un rale impor$ant qu’aux trés bésses températures oa elles
présentent une alternative aux eélectrons . libres gui seraient
normalement piégés par les donneurs D. Ces niveaux V vont dnné
influencer la population relative deé niveaux D et A et aonnent
lieu & une bande de luminescence centrée a l.éﬁ eV (&670nm) telle

(26)

qu’observée reéecemment mais qui n’a pas éteée ¢tudiée ici. Il

11



n'est pas clair si et comment ces niveaux influencent 1’inversion

de population aux basses températures

12



ii)  Photoconductiaon 27)

Cette section fera 1’objet d’une discussion breéve de la
photoconductivite dans. les saliaes semiccndu;teurs. Etant donné
que}ce sont des mesures de photoconductivité qui sant a 1’origine
de ce projet de recherche, il est important de danner ici quelques
notions fondamentales pour mieux comprendre la significatinﬁ de
ces mesures. Le but des quelques eéquations preésentées ici est

d’obtenir wune relatian du.’gﬁgnal PC en fonction de 1’intensiteé

d’excitation de 1’échantillon semiconducteur.

a’ Le phénoméne de photoconduction est dd a un changement du
nombre de porteurs libres lofsque le matériel considéré est expose
A une source de lumiére. La-conductivité initiale dans ce
matériel, dans ce cas—-ci un cristal semiconducteur, peut €tre

exprimée par la relation

g =el nhg + pHp 1 (2.1)
o4 n et p sont les concentrations de porteurs libres dues aux
électrons et aux trous respectivement; Hg ét Hp sont les mobilités

de ces mémes types de porteurs respectifs. Le changement de 1la

conductivite da a la source lumineuse est donné par 1’équation

13



r

Sa = e [dnHg + ndpe + 8ppp + pSkp 1 . (2.2)
. v

En ce qui concerne le changement de la mobilite des porteurs,
plusieurs variations différentes avec la temperature peuvent €tre
possibles, dependant de quel processus de disper;?éh des paorteurs
est present. Pendant 1’excitation de 1’échantillon par. le
faisceau laser utilisé dans ce projet, d’une durée de l’crdre du
microseconde, ’ia quanti?é d’énergie transmise au semiconducteur
est trop faiﬁle pour causer un changement de température
suffisamment grand pour engendrer les effets mentionnés plus haut.
On chaoisira donc d’igncrer les deux termes contenant des

variations de la mobilité dans 1’eéquation (2.2)y de facon &

abtenir pour le changement de conductivite

§c = e [&nHg +,8pHp ] ' (2.3).
Cela nous améne donc & considérer les processus pouvant

-

influencer les condentrations de porteurs libres.

b) Le changement de la densité du nombre de porteurs libres, que
ce soit. des a&lectrons ou des trous, deépend essentiellement de deux
variables: f, le nombre de peires eélectrons—traous creéé par
seconde et pér unite de volume dans le semiconducteur dd au

R
faisceau incident de photons et T, la durée de vie des parteurs

libres. On a donc . .

fr &n (2.4)
et fr = &p (2.3).
14
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N

La dureée de vie des porteurs libres est dané ce cas—ci
essentiellement le temps passe dans la bande de conduction par les
électrons (ou dans la bande de valence pour les trous) avant une
recombinaison %‘électronutrou ou avanﬁ Lle piegeage d’un des
porteurs. La durée de vie dépend donc du libre parcours mayen des
pqrteurs et donc de la section efficaee des centres de

recombinaison et des piéges, qui eux sont fonction du type et de

la concentration des impuretés dant le cristal.

5% on utilise les équations 2.4 et 2.5, on obtient paour le
Ehangement,de conductiviteé 1’éguation suivante

r . dg = fe | HeTn + Hpr } (2.48).
) ——

Le niveau de fermi E  pour les électrans est normalement

défini tel que, & l’équilibre thermique, on a la relations:

n = N, exp [ — (&;QTUJ ] (2.7

oG Nb est la densiteé d’état d’énergie pour les electrons dans la
bande de conduction. En utilisant la m@me approche, on peut

définir un guasi-niveau de fermi E¢, pour les electrons dans le

\

N (n + &n) = Ng exp [ - (Eg;im » 17 (2.8)
et une expression similaire pour les trous

photoconducteur, tel qu’3d l’equilibre, on a

15



(P + 8p) = Ny exp L = (Ejp_Ey) 1 (2.9)
ou N, est la densite des etats d’energie pour les ‘trous dans la

bande de valence.

My

Supposons maintenant que le gap interdit contienne un certain—"
nombre de niveaux d’impuretés, avec une section efficace de
capture d’électrons sp par un centre vide, et Sp Pour les trous
par un centre cantenant un électron. Une fois capturé par un de
ces centres, si 1’électron a une plus grande probabiliteé d’&tre
réepexcité themiqueﬁent a la bande de conduction, on.appellera ce
centre un piége d’électron. Si par contre l’¢lectron a une plus
grande probabilite de retomber dans la bande de valence, i.e. dans
son etat fondamental, on 1’appellera un centre de recombinaison.

Il doit' don; exister un niveau de démarcation D, pour . les

electrons séparant les niveaux de pileéges des centres de

recombinaison. Sa position peut Ftre exprimé par 1’égquation
-
-

D _ECI = IEﬂl_ECI + kT lnl nsp | (2.101}.

PSp

e

n

Sisilairement pour les trous,

i}

lEﬁ)—EVI - kT 1n| nsy (2.111.
PSp

[Pp~Ey |

Egalement, si " est la densité de centres de capture de
trous coétenant un électron et Pr la densité de centres de capture

16



contenant un trou, et si v est la vitesse des délectrans et des

trous dans le cristal semiconducteur, on voit que la duree de vie

des électrons libres sera

Ty = 1 2a2)
Pr Ven

et celle des trous sera

Tp = 1 (2.13).

Il suit donc que &n et &p peuvent 8tre exprimeés par les

deux équatiaons suivantes

§n = fr, = £ R (2.14a)
PrVvsy '

‘sp = frp = f (2.14b)
I'\rVSp ”

pourvu que le libre parcours moyen des porteurs libres soit plus
grand que le diamétre du disque correspondant aux sections

efficaces de capture s, et Sp -

Dans 1le cas du CdInzsa, la densité de niveaux accepteurs
vides est beaucoup plus petite que 1; densité des niveaux
accepteurs contenant un electron en absence d'iliumination (ceci
est did au fait que ce composé est un semiconducteur compense).
Généralement, on suppose e&galement que les niveaux donneurs (vides
sans illumination) sont distribués exponentiellement sous la bande

(8)

de conduction On peut donc écrire pour cette distribution:

17



Nt = A exp [ - ‘EG:E*I (2.13)
1
- ‘ .
os la température T, est un parametre qui permet _d’ajuster la

rapidité avec laquelle la densite des niveaux Nt diminue en-
dessous de 1’énergie de la bande de conduct%cn-EG,' A est une

constante et T1<T, avec T la température 4 laquelle’ les mesures

sont prises.

51 maintevant on illumine 1’échantillon avec une source
quelcongue kpourvu que les photons émis par celle-ci aient assez
d’énergie pour exciter les ¢électrons de la bande de valence
jugqu’ﬁu moins dans les niveaux daonreurs), le quasi-niveau de

fermi E¢ pour les e&lectrons se rapprochera de Eg avec

n

1’augmentation de dn. En négligeant 1’écart entre le niveau de

démarcation D et les niveaux d'énergie situes entre le

n Efn
gquasi-niveau de fermi et le niveau de fermi Ef initial (qui sont
des niveaux donneurs) seront maintenant des centres de

recombinaison. 0On peut donc calculer le nombre de ceux—ci par

1’equation suivante

o
1

JEfn
Ef Nt(E) dE

n

Igfnﬁ - E l)
f exp ( |EQ;TI| dEy
1

tr

kTy Ny () (2.16).

Substituant ce résultat dans 1’éguation (2.14a), on obtient
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fn = f :
kT, A exp ( - IEC_EiD| Y Sn (2.17).

kT, —
et par deéfinition on a
dn = Ny exp ( - lEG—Em ‘ )
: kT
= Ng exp ( - IEQ—Em l Ty ) (2.18).
kT T, -
St . on Trésout maintenant 1’&guatian (2.18) pour

1’exponentielle que 1’on trouve dans (2.17) et que l’on substitue

ce'rééultat dans (2.17), on obtient

) Ty 7 (T+Ty )
| sn = [fNQT/T1 ] \ (2.19) .
; o kT A vs
En utilisant (2.3), on vaoit que
S o &n a
T, /(T+Ty )

o F i (2.20)
et en négligeant ¢ en absence d’illumination (i.e. la conductivite

a 1’obscurite), on obtient

Ty Z(T+T, )
PC o f , (2.21).

Donc le signal PC peut avoir une variation sous-lineaire avec
1’intensité d’excitation, et en tracant le graphique du logarithme
du signal PC en fonction du logarithme de 1’intensite incidente

19



sur l1’#chantillon, on obtiendra une droite de pente egale a
T/¢T+Ty) £ 1. C’est ce cas qui s’applique au CdIn,S5, a de basses
intensites d’excitatinn(aa) et est en accord avec les reésultats
obtenus ici pour la photoconductivité lorsque 1’intensite
d’excitation est inférieure & la wvaleur ‘ou des effets non-

lindaires sont observés.



——

3

iii) PC et PL: hautes intensites d’excitaticn

L’&quation 'donﬁant la variation - Lu signal- de
photoédeuctivitéﬂ en fonction de 1’intensite de 1’excitation
develaoppée dans la section précedente n’es{ valable .que dans le
€as ou le nombre de porteurs exciteés est inférieur au nombre de
porteurs disponibles. Dans le cas de 1’excitation extrinseque,
ceci implique gque le nombre de porteurs exciteés doit €tre beaucoup

plus petit que le nombre de centres accepteurs A dans le Cd1n284.

——

Il est possible a’élaborEh un maodeéle simplifié pour le cas od
1’excitation se fait & de plus hautes intensites si le compose
sous excitation,extrinséque est traité comme un systéeme a 3
niveaux {dans le cas de‘l’excitation intrinséque, le nombre de
porteurs excités mn’approchera pas du nombre de porteurs
digponibhles dans la bande de valence dans les experiences faites
ici) avec les notations suivantes: - \

niveau 1 : niveaux accepteurs;
niveau 2 : niveaux donneurs;

niveau 3 : bande de conduction.

Les eégquations donnant les taux de changements de population

21



de ces 3 niveaux sont les mémes que celles utilisées dans le cas

d’un laser & 3 niveaux classique, i.e.

S?a = Wp(Nj = Ng) = NgTg,
Zf:g = NgTap = NypTyy (2.22)
32, = Wp(Ng = Ny) + N, T

avec la condition

EE1 + sz + dNS = 0 {2.23),
dat dt dt

ou wp est le taux de pompage des electraons du niveau 1 au niveau

3, N; est la population du niveau i, Ty est le taux de

1

transitions entre les niveaux 1 et j, et NA est le nombre de

centres accepteurs.

Pans le cas qui nous interesse ici, la duree de vie des électrons
.dans le niveau. 3 est trés courte (10_95(8) Yy ceux—-ci étant
piegés par les niveaux donneurs od leurs durées de vie est de

10-5¢ (10)

1’ordre de 1 2273, - On peut donc wutiliser

donc T,
1’approximation qu’a l’équilibre, la population du niveau 3 est
Hégligééble par rapport a celle du niveau 2. S5i on utilise cette
tondition pour modifier les é&quations précédenfes, on obpient un
systeme de deux equations différentielles couplées pour les

1

populations des niveaux 1 et 2:

==



. T, N \
dNp = WpNy = TaaNp S
at . (2.26)
dNy = T2y, Nz - WpN,
dat )

]

Si on résout ces équations pour N , on obtient

Wp *+ To
éette‘ expression pour la population du niveau 2 peut danner
une indication tres générale de 1la wvariation du siénal de
photoluminescence provenant des transitions D-A dans le composeé.
'
Egalement, si 1’on ne considére gue la contribution éiectronique.
au photocourant, et que celle-ci dépend d’une réexcitation
thermique des électréns du niveau 2 au ﬁiveau 3 pour— une courte
dureée de temps, la variation de la population du niveau 2 avec

1’intensité d’excitation peut aussi donner une indication générale

de la variation du PC avec les hautes intensiteés d’excitation.

Pear obtenir wun calcul d’ordre de grandeur avec ce%te
égquation, il faudra obtenir une expression pour le taux de pompage
Np. A partir du taux de puissance absorbée par unité de valume,

une telle expression peut €tre dérivée(za), donnant

Wp = 4nl (daf/E) (2.26)
o4 .n est 1’indice de ré&fraction du milieu excité, I . est
1’ intensité d’excitatian, ) est l’efficacite quantigque

d’absorption, ¢ est la section efficace des porteurs devant @tre

excités, E est 1’énergie des photons incidents et f est une

fonction qui tient compte de 1’atténuation de 1’intensite de
23 '



pampage dans le milieu pouvant @tre approximee par exp(-

[

~coefficient d’absorption multiplie par 1’epaisseur du milieuw).

Si on prend 4n = 10, un coefficient d’absorption ® 10 cm™!

pour une longueur d’onde d’excitation de &00 nm (cf. chapitre IV),

& = 1, E = 2.1 eV et o qui peut ¢Etre obtenu a partir du
(28)

19

coefficient d’absorption et du nombre de porteurs disponibles
don&hnt o = 10722 cm? (en utilisant NA = 10 cm™3 @)) et un

échantillon d’une épaisseur de 2 mmy on obtient W_ =1 * &4.107%

p
m2/J excitations par secondes. Egalement, avec Ty = 10s 5_1

(10) y on obtient la courbe representeée dans la figure 2.3 qui
donne 1la ‘variation de la popul&tion du niveau Ny, en fonction de
I"intensite d’excitation, telle que 'decrite par ce modele trés
simplifié. On voit le comportement tres lindaire de la population
jusqu’a ce que le nombre de porteurs excifés devienne comparable
au nombre de centres acceptéurs;présents dans le composeé aou il vy a
saturation trés rapide de la population a une infensité de 1’ordre
de 108 W/m2. L’allure de cette courbe est trés similaire &4 celle
des courbes de photoconductivitée et de photoluminescence obtenues
en fonction de 1’intensiteé d’excitatiﬁn qui seront presentees dans

le chapitre IV.

~
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Figure 2.1 Population du niveau excité 2 en fonction
de 1l'intensité d'excitation.
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iv) Lasers semiconducteurs pompés optiquement(zgqao)

Le pompage optique d’un semiconducteur est caractérise par

I,ET:T?StiDn des centres actifs par 1’absorption de photons d’une

energie specifique, Ehérmettant ainsi une grande sélectivite dans
_ . ——
le pompage du milieu, avec comme limitations  les lois des
transitions permises et interdites. Ainsi, dans le cas du pompage
coherent optigue, le milieu peut servir d’amplificateur de
radiation cohérente, aussi bien que de convertisseur de %réquence‘
optique (e.g. pour déplacer un pulse laser ultra-violet d’un laser
excimer vers les longueurs d’onde du visible). Egalement, notons
que dans le cas de ce type de pompage, /il Yy a tnuiours présence
d’un procede inverse Q’émissibn induite avec essentiellement la

méme probabilité que 1’absorption permettant ainsi certains des

usages mentionnés plus haut.

—

e

Le taux d’absorption de la radiation de pompage dans ce

cas—-ci sera donné par 1’équation suivante:

==}



Wp = Byp Pyy My (2.27)

] ”{mm —
ou p est la densité d’eénergie des photons '

12 w w. !
- P €
cidents & la freéguence d’excitation, 812 !

. |

est le coefficient d’Einstein pour é
1"absorption "de la radiation entre les
niveaux 1 et 2 dans la figure 2.4 qui
represente un semiconducteur simple a deux Figure 2.4
. ‘ g
niveaux et ny est la densite d’etats

d’énergie dans le niveau 1. On a également le procédé inverse

d’émission induite dont le taux de transitions est donnd par -

e = 821 P12 'n2 (2.28)

i

oG 821 est le coefficient d’Einstein ﬁour cette transition et 2P

est la densite d’états d’énergie disponibles dans le niveau 2. En
utilisant 1a loi de Boltzmamn et la loi de Planck 4 1’équilibre

thermique .de ce systéme, il est possible de démontrer que Byp =

= BQB) .- Maintenant, si A21 est le coefficient d’Einstein

pour 1l’émission spontange entre le niveaux 2 et 1, le taux—de

By
transitions entre ces deux niveaux est donné par
Tog = HWe 921 (2.29).

Les éguations régissant les densites de population entre ces

deux niveaux sont donc
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N Py BT ng Pyg BT Ay 0y _
= (2.30)

oa_ n est le nombre total de centres actifs par unite de volume
daﬁs le cristatl. Si on deénote n’ = n2 - n1, on obtient, en
&

‘resoulvant les eéquations (£2.30)

n’ = -n A S (2.31).
W, + Agy '

8i on introduit le taux de pompage Q défini comme la probabilite
qu’un centre soit excité au niveau 2, on aurafdans ce cas-ci O =

Np et

nY o o— Ay
- EQ':+LZ§_21 '

On voit donc gue guelque soit la valeur de 2, n

(2.32).

k]

demeure negatif

et i1 n’y a donc pas possibilite d’inversion de population.
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Consideérons de la méme . faGon un systéme A ‘(//fj

P 3

trois niveaux, tel que représente dans la
' « S ;
figure 2.9, et rappelons que les équatians ; —_—

.d’eguilibre sont données par

- - |
¢ |
\

51 W, = ng (Taf’ * Tgp) = o | Woi | Wa, A2
n1 + n2 + n3 = n .
|
(2.33) -_L_.__.i‘_, 3 N
. "
o Tgp et Tgq sont les taux de transitians Figure 2.9
entre les niveaux 3 et 2 et entre lews >
niveaux 3 et 1 respectivement, incluant’ les transitions nan-
radiatives. Nb est le taux d’excitation des électrqns du niveau
fondamental 1 au niveau exciteé 3. Si on résout les équations
{(2.33), aoan obtient
Ny =LA21_{T31 + T32)
D -
ny, = n Wp Tgy (2.34) )
et Ng = n — ny = Ng ' o
ou D est le déterminant du systéme\ d’équations (2.33). 51 on
résout maintenant les &quations (2.34) pour n’ = Ny = Ny» QN
obtient, en substituant la bonne expression pour D
n’ = Wp Tan - 19121%'1'31 + Tgq ) (2.35).

n ‘A21 { wp + T31 + ﬂ%%) + Np T32




Le taux de pompage { dans ce cas-ci est donné par la probébilité
" d’excitation des niveaux 1 & 3 multiplide par la fraction de la

papulation du niveau 3 qui tombera dans le niveau 2, donc

Q= Wp T (2.36) .
T31_* 132 ' :

On obtient donc que

n’ = Q - Aoy ‘ (2.37).
no. (—\21 + 2 (1 +ﬂ21_)
T32

Doncs, si on a la condition Q > 921, 17inversion de papulation
entre les niveaux d’énergie | et 2 devient possible. Evidemment,
il vy a deux fagons d’accomplir ceci: soit Qu’Q soit trés grand,
i.e. un taux de pompage &leveé, ou bien qu’ﬁz1 soit tres faible
i.e. une durée de vie trés longue dans le niveau supérieurt Dans
le cas éfﬁdié ici, «’est une combinaison d’une duyrée de vie assez
longue (10 Hs) et d’excitation sous de hautes intensités (109

W/m?) qui donne des reésultats positifs.

Considérons maintenant gqu’un milieu semiconducteur quelcongue .

a éeté prepareg en état .dlinversion de population. Supposons

eggalement qu’un faisceau lumineux de fréquence et d’intensite

12
I soit incident sur ce milieu, aou f12 est la freguence d’un photon
d’énergie égale & la séparation entre les niveaux 1 et 2. Si p

est la densité d’energie de ce faisceau, on aura I = p-v o4 v est
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la vitesse de la lumiére dans le milieu considéré. Avec N photons
par unite de volume dans le faisceau, p =h f12lN. od h est la
constante de Planck et on obtient pour 1’intensite

I=hfi, Nv . (2.38).

Donc lorsque ce falsceau atteindra le milieu prépareg de telle
sor ko que f12 = (E2 - E1)/h, il v aura coréation dvémission
stimulée et amplification du faisceau incident en intensite
puisque l’gmission stimglée daminera dans ce cas le phénomene

d’absorption. Si P est la dEnsite d’énergie de frequence fyp par

unité de volume et par unité de temps créde par émission stimulde,

on aura

P = (W - Wg) * hf, (2.39).
PulsquEIHz = N hﬂz y on obtient donc

- - 2.2

P = (n2 n1) B N h ﬂ2
ou P = (B hf12/v) (n2 - n1) I (2.40).
La quantitétﬁz = B hﬂz /v est la section efficace d’émission
stimulée. Donc

P = GHZ (n2 - n1) I (2.41).
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La direction 2z est choisie comme représentant'la direction
paralléle & 1’axe de la région en eétat d’inversion de population,
i.e. la direction le long. de laguelle se propagera l’émissian

stimulée. Une é¢paisseur &z du milieu situe

4 wune position =& le long de cet axe sera - o
—_—
donc soumise a une intensite I(z)
d’illumination et emettra une intensiteé — ———
. | (2) 1(z)+ 81
I1(z) + sI. Cette augmentation sera —_— —_—
proportionmelle a I(z) et & 1 ’épalsseur du
—_——
+ . . a . .——h‘
milieu amplificateur, obéissant a la
relation ' YA - Z,
Figure 2.6
&1 = g’ I(z) &z (2.42).

La wvariable g’ est le coefficient de gain optique dans ce milieu.
S5i 1lg faisceau a wune section efficace de dimension S,
l’augmentétion du flux de 1’illumination & travers cette surface
sera reliee &4 la puissance généreée dans le volume considéré‘ par

17éguation
s dl = P(z) 5 &z (2.43).

Si an compare les équations (2.42) et (2.43), il est apparent qgue
Plz) = g’ I(2) (2.44),

et donc, d’apreés (2.41),
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9" = 044 (n2 - ny! (2.43) .
) “
S5i on intégré maintenant l’équation’(a.ﬁa) sur tout le milieu

inverse, en laissant.la region 4§z devenir infiniment petite, on

obtiendra

I =1, e . (2.46), iﬁ?

oG I, est 17intensite incidente sur le wmilieu, et t est la
longueur de la région en #£tat de population inversée.

Considerons maintenant 1le cas particulier o4 le milieu

—

semicanducteur gst excité A 90° de ‘son éxe longitudinal (cf.

figure 2.7). S5i la longueur d’excitatian P

est varide de z &4 z + dz, la réqion de (\ '

volume Adz contribuera une intensité
d’emission spontanee par unite de volume

additionnelle de I;qui sera émise dans la

&
direction de 1la region exciteée, c’est-a-

dire dans le petit angle sclide le long de
1’axe d’excitation. L’7intensité contribuce

a la luminescence totale sera donc

Figure 2.7

I, = Ig Adz (2.47).

33



Lorsque ces photons se propageront dans la reégion exciteée, le
: s
changement de 1’émission stimuléa‘)tqtale de l1’échantillon sera

- | . %

donn&e par
dl = Iy Aed? d2 (2.48),

ot g est le gain optique net (g = g’ - &, « = coé*?icient

d’absorption). Maintenant si 1la longueur z de la régien excitée

varie de z = 0 &4 2 =1, 1’intensité totale émise sera
II 1
Joar, = 92
0dI[ = O,Is Ae dz
- gl _
II = Is A (e 1)
- g
- gl
II jg_(e - 1) ) (2.49),
g

ou § est une constante. Cette équatién permet donc d’obtenir la
variation de l’intensité de 1’émission stimulée en fonction de la -

ldngueur d’excitation de 1l’echantillon et donc le gain.

v -
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v) Colorants organiques(aqaﬂ

Au cours de ce projet de recherche, le principal instrument
de travail fut 1le laser & colorant CHROMATIX CMX-4. Certains
détails techniques pertinents a cet appareil seront discutes dans
le chapitre II1. Dans cette section-ci, une bréve description des
niveaux d’énergie des molecules arganiques utilisées daﬁé.ces
ligquides sera entreﬁrisé, danijle but.de faciiitér la _discussicn

au chapitre II] de certains praoblémes rencontreés_durant ce projet

de recherche. . . -

Une molécule de colerant

|

1
il
.an

Sy

organique est composee d’un grand
nombre d’atomes donnant 1ieui 4 une -
distributiaon compléxe de niveaux

énergetiques électraniques,

r g

rotationnels et vibrationneéls. La S

figure 2.8 'repfésente un schema de

il

niveaux d’énergie’T typiqqé et

relativement simpliffé ‘d{une._.teiﬁé 5 =
o 0]

molécule, ne contgnant que‘les aspects

»

principaux des transitions.possibles. - : ¢ Figure 2.8
‘ . . .
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..Les lignes plus épaisses représentent les états vibrationnels

tandis = que les lignes étroites correspondent aux états
rotationnels. Ces niveaux suﬁt regroupes autour. des etats
¢lectroniques de la molécule, deénotés SO’ 51, Syeyr T4 et T2' L’etat
fondamentale est le niveau 5. ) I

0

Lorsqu’un électron dans cet etat est excite a un niveau plus
élevé, deux résullgké Séﬂt possibles, notamment le cas od le spin
de 1’électron est anti—parallele & celuil de la molécule, et celui
odu i1 ést paralléle. Dans ce premier cas, wé’électron se trouve
dans un état singlet et dans 1le second dans un etat triplet.
Puisque ' les transitions singlet-triplet sont accompagneés d’un
renversement du spin de cet electron, celles-ci sont moins
probaﬁles que les transitions.singlet—singlet et triplet*tripﬁet.
Les transitions dans la figure 2.8 soAt représentées par des
fléches: celles Qgui sont solides sont des transithﬁﬂs optiques
laccompagnées ‘de 1’éb50rption bu de 1’&émission d’un  photon)
pendaglt que les transitions non-radiatives sont représentées par
des fléches ondulantes. La transition laser correspond &4 la fléche

L

double.
Lorsque la molécule est pompee d’un niveau So 4 un niveau 81,

elle relaxera ensuite non-radiatevement a un niveau vibrationnel

—11

de 1’etat électronique S1 trés rapidement (= 10 5), abandonnant

son surplus d’énerglie au solvent. Cette transition est suivie par
la transition laser 51—+>So, en compétition avec trois autres
transit?ons, notamment Sf9 82 {absorption d’un second photon), S1~$
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So {non-radiatif) et 81—411. Cette derniére possibi-lité peut €tre
suivie par une transition additionnelle T1——+ T2. Toutes ces

transitions diminuent 1’efficacite du pompage puisqu’elles

uént le nombre d’electrons disponibles pour la transition
Egalement, lorsgqu’elles sont dans les niveaux Ty» les
moleécules doivent passer par la transition T1'+So pour revenir A&

1’&tat fondamental, et celle-ci est une transitionm moins probable
que T1-—9Té, avec comme consequence que les molécules ayant‘
atteintes les niveaux triplets absorberont beaucoup d’eénergie cui
pourrait autrement &tre utiliéée pour pomper la transition 50—451.
Puisque les malécules reviennent des niveaux triplets aux niveaux
singlets avec une probabilite assez faible, le colorant s’épuisera
graduel ilement lorsque de plus en plus des molécules seront perdues

dans ces états et la puissance du laser diminuera.
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Chapitre 1Jl: Techniques Expérimentales

i)  Préparation des Echantillons

Les monocristaux de CdIn,S; wutiliseés dans ce projet de
recherche furent fabrigués par transport de vapeur d’iode par le
groupe de Physigue de i’é%at Solide de l’Universite de Cagliari en
Itélie. Un échantillon d’enviran % cm3 fut coupe de facon a
obtenir des morceaux de 1 mm de cateé par 4 mm de lang et
d’épaisséur variant entre 0.5 et 1 mm, en s’assurant d’avoir une
bonne surface naturelle sur le dessus. UWUn autre échantillnn,lavec
une surface d’approximativement 1la m@me grandeur mais d'une
epaisseur de 2 mm a é&té coupé d’un autre cristal. C’est 1la
surface naturelle-quilsera excitee par le laser. Aucun poliésage
ne fut nécessaire sauf dans le cas:da 1’échantillon le plus épais
o4 un des bouts fTut coupé a 1’aide d’une scie a fil et poli de
facgon a ocbtenir un signal de luminescence moins bruyant 4 90° du
faisceau excitant incident. Les échantillons sont suffisamment
durs pour permettre de les mettre sur des roues & polissage sans
qu’ils ne s’effritent. Par contre, si l’an utilise de la poudre

-

de polissage de grains de plus de 5  Hm, l’épaiséeur du cristal

diminue trés rapidement. Un grain de 1 Hm pour la finition laisse

une surface acceptable pour 1’excitation.
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ii) Laser d’Excitationtaz)

Le laser wutilisé pour les excitations & haute intensite fut
le laser 4 colorant CMX-4 ae Chromatix. .Snn fonctionnement est
relativement simpie: une pompe fait circuler le cnlnrént_a travers
un tube de quartz situe le lnﬁg d’un axe focal d’un miroir
chindrique ellipsoidal interne. BSur 1’autre axe fdcé} une lampe
. flash est placée a4 17intérieur d’un autre tube de quartz pour
l’emp@cher d’entrer en contact avec l’eau deionisee qui remplie
1’espace entre ces deux tubes. Cette eau circulant constamment
refroidit les éléments de la cavite pour contrebalancer l1’effet de
chauffage de la lampe flash et est deéionisee pour emp?éher qu’une
decharge électrigue soit créeée entre 1;§ deux electrodes de cEIIEj

ci qui est exposée & un voltage d’entre~ s et B kV au moment du

pulse.

]
La luminescence du colorant est amplifiée entre deux miroirs

dielectriques & positions ajustables situés aux bouts de la cavite
optigue. La particularité de '¢e laser est donc le pompage du
colorant directement par une lampe flash plutdt que par un aQtre
laser. Le faisceau resultant a une distribution gaussienne
d’intensité avec un diamétre de 3 mm & la sortie-et une divergence
de 1 mrad. Le hulse e%t d’une duréde de % 1.3 Hs et transporte une
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énergie de 1’ordre de quelqgues millijouleé; un exemple de la
distribution temporelle de ce pulse est donné dans la figure 3.1.
Quatrg colorants differents furent utiliseés permettant de
travailler dans plusieurs plages de longueurs différentes: le
coumarsin 102 et.les rhadamines 3575, 606 %? 4&40. Sauf pour le cgs
de la rhodamine &6 qu} fit utilisee le plus Ffrequemment, les
durées de vie de cés colorants sont relativement courtes {( =100
Jd00 pulses, comparé & 2400 000 pour la rhodamine &6G). Leurs
distributians energetiques sont réprésentées dans 1la figufe 3.2;
on voitrque le colorant R&G est aussi le plus puissant des quatre

utiliseés.,

Certaines difficultes recaontrees durant ce projet méritent
d’@tre mentionnees pour éviter Vqu les mémes problémes ne se
reproduisent dans le futur. D’abard, durant les vagues de chaleurs
de 1’ete, il devient parfois impossible de garden 1’eau
refroidissante & une température inférieure & 24°C. Durént cette
période, le colorant en opération atteindra des températures aussi
élevées que 27°C. Il devient difficile,-é cette temperature, pour
les molécules de colorant de libérer leur excés d’énergie tel
qu’elles 1le font normalement pour arriver au niveau d’od la
transition laser sera poassible, Il semblerait‘également que ceﬁée
haute tempeérature favorise le passage de ces molécules aux niveaux

triplets ocua elles seront perdues en ce gui concerne la transition

laser. Le résultat est une puissance plus faible que normale

—a——

immédiatement aprés 1a préparation du colarant, et une durée de

o
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DYE RANGES AND POWER CURVES

Tuning Range Peak Gain

Curve Dye - - E (nm) Wavelength (nm)
1 Coumarin 120 435-455. 4142
2 Coumarin 2 4y5-482 460
3. Coumarin 102 476-518 490
4 Coumarin 30 493-540 512
] Coumarin 522 518-567 . 534
6 Sodium Fluores- S42-577 . 558 yd
celn . , —
Rhodamine 575 566-610 - . 540
,(1:1 water/ | .
Methanol) -
8 Rhodamine 66 577-625 598
(1:1 water/ :
Methanol)
9 Rhodamine 6G 585-633 610
(4% Ammonyx LO)
i10° Kiton Red S 622-665 642
11 Rhodamine 640 6?5—700 ' 667
12 Oxazine 170 675=-730 705
3 ) ' i
_._“ 1% g gw : 300 ¥
%50 ! . @ 2B %g. ‘mfn
gy o € a
uz - ’|— ig ; 3 o 1, ig
§§c.1 X ] ZE i . 0 g
N EERARNEE i IR
£ 02 J — ™, M ;g g ‘a - 5 - 3 \ uu‘ug
: of / \/ = =§ .. fﬁ\ﬁ&{f s ‘;g
L] - ~
41 ~ L N E '.LM%] A N A N =
M O OIMm M W 3G % X0 30 M) X0 w0NS 5 440 m':m uom{m mlm o]

NOTE: Dashed curves are for peak powers and ehergy per pulse only,
not average power. .

Figure 3.2 Spécifications des colorants utilisés.
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vie trés inférieure 4 la normale. Egalement, la puissance est trés
instable, réndanf‘pratiquement impossible les mesures de gain qui

demandent une stabilite de la puissance sur des périodes de dix

N .
. "

minutes.

Le second probleme concernait la perte de puissance tres
rapide du laser & colorant, allant jusqu’éAdes pertes de' 734 en
dix minutes. Cette puissance pouvait 8tre regagnée ern réajustant
}e miroir dvant de la caviteé optique, mais la';uissance maximale
paouvant ainsgwﬁtre atteinte diﬁinuait pragressivement avec le
temps. La source de ce probléme provenait de la cavite optique
elle-m8me: une des fendtres de Brewster qui forment les extreéemiteés
du tube de colorant dans la caviteé etait en méuvement déd a 1la
pression exerceée par la circulation du colorant. L’Epoxy utilisée
pour maintenir ces fenftres en place (collées sur -la monture
d’acier inoxydable) peut €tre affaiblie par cantact avec du
;;thannl {utilis¢ dans les solutions de caolorant). La colle
Vdévient caolitchouteuse et permet & la fen@tré{deQEEAdéplacer,
changeant 1’alignement du faisceau. 8

“
+

Il fallut utilicser une Epoxy différente pour recoller 1la
fen€tre. Un montage spécial a également é&té neécessaire pour
réaligner la fenetre. Celui-ci est représenéé dans la figure 3.3.
Un faisceau-d’alignement provenant d’un laser He-Ne est dirige
vers un miroir plan situé a4 & métres. Ce miroir peut Etre ajuste
de faGon a gtre perpendiculéire au faisceau incident. On place
ensuite la cavite optique prés du laser He-Ne en s’assurant que le
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Figuré 3.3 Montage pour alignement des fenftres de Brewster:

A) laser He-Ne B} fenétre de Brewster
C) eau ou colorant D) miroir.




faisceau d’alignement puisse la traverser. La fenftre de Brewster
désalignée est ensulite ajustée pour que le faisceau soit féfléchi
St 1ui—m§69 par‘le miroir plan, indépendamment de 1’indice de
réfraction du milieu present dans 1ahcavité (air ou eau). Ceci

assure que les deux fenétres de Brewster sont bien

paralleles 1’une par rapport & 1’autre.

Une fois réinstallée dans le iaser a colorant, la position de
la cavite optique et des mirairs arriére et a;aﬁt. sont ajustés
avec i’aide d’un lgser He-Ne, pendant gu’un melange d’eau et de
mé&thanol circule dans la cavité (pour s’assurer que l’indice de
réfraction est le méme que dans le cas od le colarant circule dans

la cavite).
iii) Mesures de Photoconductivite

Ruelques mesures de photoconduétivité furent prises sur les
échantillons les plus minces, dont une série & basse intensité
d’excitation pour déterminer -4 1’aide du spectre de PC si les
échantillons étaient normaux, i;e. contenant une densité de
niveaux d’impuretés compafable' a4 ceux des eéechantillons eétudiés
precedemment. Une seconde série de mesures consistait en
l1’excitation A& haute intensité des échantillons pour aobserver la
préseﬁce de non—-linéarités dams la wvariaticsn du signal PC en
fonction de 1’intensité d’excitation.

45



L.a ﬁ?nductivité

des echantillaons utiliseés est dakl’ordre de

—

1075 o cm™! a 300K. Le groix du matériel utilisé pour faire les

contacts est tres important:

d’abord

il faut s’assurer qu’il n

>

Y

: ‘ ' )
aura pas de reéaction chimique entre le matériel constituant ces

2lectrodes et le monocristal de CdiIn,S,

des . électrodes d’indium).

Ensuite,

ces

(comme c’est le cas avec

contacts doivent €tre

ohmiques, c’est-a-dire qu’il ne doit pas y avoir de barriére de

Schottky formee entre le

cristal

’

semiconducteur et le contact

metalligie. 11 a éete établimsgue la peinture d’argent permet

d’obtenir des contacts ohmiques et ne réagit pas avec les cristaux

de Cd1n284. Par contre,

les contacts ne sont , pas

laissés

Sur

par mesure de preécaution additionnelle,

l1’échantillon pour des

periodes de plus de vingt-guatre heures et sont facilement enleves

—

avec un peu d’acetate de n-Butyl .

Le porte-échantillon consiste

e

n une

petite plaquette de

circuit imprimé en plastique normalement recouverte d’une couche

de cuivre, mais dont la région centrale a été—traitée pour exposer

le plastfque. On obtient donc deux petites surfaces de cuivre

separées par une region isolante. L’échantillon est placeée au

centre de la plagquette et un fil de cuivre

de cuivre est mis
peinture d’argent.
facilement sur un

temperature variable.

en contact

La plaquette

support

Fixe
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]

Dans le cas' des mesures de photoconductiviteé A& basse

intensité, -la source d’excitation est une lampe au tungsténe
' .
- - N . A .
utilisée en conjonction avec un monochraomateur simple de 1 m,

émettant une puissance de 1’ordre de 1 HW, et ayant une résolution
de l>ordre de S mm. Dans ce cas, on utilise un montage en double

LY

faisceau & la sortie du monochromateur, donnant directement = un
signal PC relafif corrigg pour les variations en intensite de. 1la
source avec la longueur d’onde. Le .montage a double faisceau
comporte une plaquette de quartz qui sépavre le faisceau
d’excitaf@on en deux parties, uneb allant directement a
1’échantillon daont leuéignal PC est envaye & un ampl?ficatéur a
detection synchrone tandis gque 1’autre partie du faisceau §e rend
4 un détecteur plat au silicium dont lg signal est envoyeé A unr

second amplificateur & détection synchrone. Le'premier signal est

ensuite divise par le second pér un Multiplier/Divider 193 de PAR.

o

Ce résultat final est envoye a uﬁ‘enregistreur graphigue.

—

L’échantillon monocristallin est installé dans un 'petit
cryostat a température variable (sauf pour les mesures " & 8K, ou
1’échantillon fut 'plécé' d;ns un cryostat Janis Supervaritemp-;
circulation d’hélium gazeux), .en contact thermique avec une tige
de cuivre ldnnt  une‘ extrémite peu; Btre béignée‘déns de l’azote
liquide.' Dn peut donc ainsi obtenir des mesures & 300K et 100K,
cette derniére température_étant-dohnée plutset ﬁue 77K en:vertu du

contact thermique imbarfait entre l’échantillon et le bain d’azote

liquide.

47 . o



S

Le circuit ufilisé pour capté¢ le signal PC est présente dan%
la figure 3.4. Le voltage applique a_l’échantillan fut toujours
? V et 1’on doit s’assurer gque la résistance du circuit de
détection est ﬁégligeable par rapport a célle de lt’échantillon.
Ceci peut §t}e vérifie en changeant la résistance du 'circuif par
au moins un ordre de grandeur et en vérifiant que le signai PC
a une réponse lingdaire.

Dans le cas des mesures a de hautes intensités d’excitation,
dont le schéma du montage est présente dans la figure-ﬁa.S, la
source utilisée est le laser & colorant CMX-4, Le detecteur au
silicium (dénote C dans la figure 3.4, produisant le signal de
synchronisation des appareils électroniques) sera bilaise par une
pile de 22% V de facon a diminuer sa capacitance et ainst diminuer
son temps de réponse. Le circuit de deétection du signal PC est le
méme qu’aux basses intensités, mals 1’appareil de mesure est un
analyseur transitoire LeCroy 3500 (voir 1’Appendice pour plus de
détails), qui emmagasine les signaux en mémoire avec une
resolution maximale en temps de 10 ns. Les signaux sont sommés
Sur 100 pulses permettant ainsi d’obtenir une movenne du
photocourant, ce qui est nécessaire did aux instabiliteés de
puissance du laser d’un pulse & 1’autre. L’appareil prend 512
préléveménts par pulse, et la résolution temporelle choisie
détermine donc egalement la durée totale de la mesure pour chaque
pulse {e.g. 10 ns x 312 prelevements = S5.12 Hs de duree par
pulse}). Une mesure du bruit de fond est prise pour chéﬁue
intensite utilisée et est soustraite par 1’analyseur du signal‘J;e
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phntoconductivité.;.Ce; ‘mesures peuvent ensuite tre eémmagasinées
sur des disquettes magnétiques. Egalement, 1’intensite
d’excitation peut €tre varide en plagant des filtres de densite
neutre entre la source et l’échantillan. Ces Vfiltres' sont tdus
calibres en densiteé optique (definie comme le ldgarithme en base

,

10 -du rapport de 1’intensite incidente avec 1’intensite

transmise) .

iv) Photoluminescence

Le schéma du montage utilise pour les mesures de
photoluminescence est présenteé dans la figure 3.6.. Le faisceau
laser est incident sur un diviseur de faisceau qui dévie une
partie de 1’intensité incidente vers un détecteur éu silicium qui
produira  un " signal de synchronisation pour les appareils
@lectroniques dans le cas des 'excitations pulsées a haute
intensité. Ensuite, un miroir peut &tre inséreé a 45° du Taisceau
pour le dévier vers une thermaopile calibrée pour une lecture de la
puissance incidente. Une série de filtres & densité neutre peut
ensuite €tre insérée pour varier 1’intensité incidente focalisee
sur l’échantillon placé & l’intérieur d’un cryostat a temperature
variable. Un systéme de deux lentilles sphériques est ensuite
utilisé pour coupler le signal\ de photoluminescence emis a 1la
fente d’entree d’un monochromateur avec le bon Ff-numero,
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maximisant ainsi 1’amp1itudé~du signal capté.- Le reéseau utilaﬁé
pour disperser la luminescence était holagr%phique, portant fEOO'
lignes/mm. Un photemultiplicateur (PM) Hamaﬁatsu Raadbh était place
4 la fente de sortie du spectrométre pour détecter le signaf de

photoluminescence.

’

Quatre séries de mesures différentes furent prises sur les
echantillons dé CdIn,5,: s0it a) deux seéries de mesures en
utilisant un.isser‘He—Ne comme source d’excitation ayant pour bﬁt
dans les deux cas d’éstenir le spectre de photoluminescence du
compose, mais avec une légére modification dans le montage utilise
dans ces deux cas; et b) deux séries de mesures utlisant le laser
a4 colorant comme sourcé d’excitation et ayant pnutﬁbuts d*obtenir
le spectre de " photoluminescence du coﬁposé sS0US dei hautes

intensités d’excitation et 1le comportement du signal. P en

fonction de 1’intensite d’excttation.

a) Dans 1les deux premiers cas, quelgues maodifications furent
apportées au montage de la figure 3.6: d’abard, un interrupteur
rotatif &tait placé entre la source et l1’échantillon (position P
sur la figure 3.6, remplagant le diviseur de faisceau) dant le
signal de sychronisation remplace celui'pruduit par le déteéleur
au sificium lorsgte ia source d’excitation gst le lasef a
colorant. Ce signal est ensulite envoye a un amplificaéeur a
détection synchrone EG&G PARC it24A. Dans ce cas-ci, le LeCroy
3500, dénoté (0) sur la figure 3.6,‘ est remplajﬁ par une table
‘graphique Xy .
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La premiére dES‘dEUH séries de mesures prisesvavec ce montage
2 .
visait & obtenir le spectfe de.photoluminescence du CdIn,5; a
basse intensite d’excitation. L’échantillon était place a 43° du
faisceau incident tel qu’on le voit sur la figure 3.7. Par coﬁt%e,
‘qette configuration n;est pas optimisée pour 1l’excitation par Qn
He-Ne ‘(longueur d’onde = &32.82 My donc excitation extrinseque)
puisqu’a cette longueur d’onde, 1’absorption se fait en voiume
plutat qu’en surface et le signal émis a 45° est‘relativément
faible. Une deuxiéme série de mesures fut donc prise avec lé
configuration de 90°, quintuplant ,l’intensité du signal de
luminescence captée qui est émise le lang de 17axe de

1’echantillon, perpendiculairement au fTaisceau incident.

bl La troisiéme série de mesures cancernait 1’excitdtion A haute
intensité de 1’échantillon par le laser & colorant. Dans ce 'cas—
ci, 11’appareil de détection est le LeCroy 3500 qui reGoit le

signal du photnmuitiplicateur par 1’intermédiaire d’un

amplificateur variable'Tektrnnix SA4S qui permet de contraler

-
-

l’amPlitude du signal. 11 est important de toujours s’assurer
que le signal observé ne sature pas le photomultiplicateur ni les
circuits electroniques. Pour ce faire, un oscilloscope Iwatsu
55-5516A est placé en paralléle avec le LeCroy 3500, permettant
ainsi d’observer plus facilement la farme du signal detecte. .

Egalement, le %aisceau du laser a colorént etant pulsé {sa
freguence de répétition était ajustée &4 10 Hz pour toutes les
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Figure 3.7 Géométries d'excitation. As faisceau

_ d'excitatlion, Bs luminescence.
!
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mesures ), l;interrunteur rotatif n’est pas nécessaire.i Puisque
le laser opére en mode T™Mgo» le Tfaisceau qui en sort a une
distribution gaussienne d’intenéité et 1 optique geométrique ne
peut‘s;appllquer en principe 4 ce cas. Par contre, en premier
ordie d’approximation, celle-ci est utilisée pour deéterminer la_
surface d’egcitation de l’é&hantillon, en te;aht compte de la
dieperaioﬁ de faisceau (=1 m}adsz .de son diametre a la éqrtie du‘
laser (3. mm} et de la langueur focale de la lentille wutilisee.
Si- S8 est la surface d’excitation, 1’intensité est donnée pér la

formule suivante:

1 o= Pmoy (3.1) :

5 10 pulses/seconde - 1.3 %s/pulse

ol Pmof est la puissance moyenne mesuree avec le detecteur, et

1.3 s est la durée du pulse.

Les inten;ités maximales utilisees dans les mesures de
phqtnluminescence sont wWe 1’ordre de 109 N/mz. Le seuil de
dommége avait preécédemment eteé établi 4 environ 1011 W/ m? (a3)
mais des meéures priées au cours de ce projet indiquerait gue le
seuil pourrait 8tre un ordre de grandeur moins elevé. La propreté
de la surface d’excitation est critique: certain;. solvants
utilisas pour netto;er'l’éqhantillon de la peinture d’argent et du
compose thermique utilise pour fixer 1’échantillon & la tige de
cuineldu &ryostat {pour le‘mainteﬁir en‘p}ace avec un bon dontacf
thermigue) semble laisser des résidus quf_abaissent le seuil de



dommage de 1’échantillon (1’acétate de n-butyl en particulier a

ate utiliseé et devait Etre enlevée ensuite par du méthanol et de

1’eaul.
La methode utilisée pour obtenir les spectres de
photoluminescence consistait a fixer la  longueur d’onde

d’excitation et de wvarier celle du sﬁectrométre, prenant une
lecture du signal et une lecture du bruit de fond pour chaque

longueur d’onde d’observation, b3tissant ainsi le spectre point

-

par point. Les résultéts ainsi bbtenus furent pris dans une
region ‘de longﬁeurs ~d’onde wvariant entre 6430 et 900 nﬁ,
- | .

corrdspondant &4 une plage assez uniforme de la répanse 'du réseau
en fonction de la longueur d’onde. Ainsi, les spectres ne furent

pas corrigés pour June varigtion spectrale de l’efficacite du

systeme de détection.

Une deuxieéme série de mesures fut prise a4 haute intensite
d’excitation dans le but d’obtenir {e comportement du signgl PL en
fonction de 1’intensite utilisée. Le nombre de filtres a den;ité
neutre place devant 1’eéchantillon fut donc varie, en prenan£
toujogyﬁ soin‘ de s’assurer -que le faisceau atteignait la mé@me
région de 1’échantillon. Ce déplacement du  faisceau d& a& la
refraction par les filtres est une cause majeure des difficultes
et‘ erreurs perfineﬁfe%‘ a4 cette éxpérience. Dans chaque cas
d’intensite différé;ké,. le signal PL fut mesuré et le bruit de
fond soustrait, pour obtenir la variation du signal _PL avec le

temps. On obtient donc deux résultats importants de ces mesures:
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la wvariation de 1’amplitude du -signal PL avec 1’intensite
d’excitation et sa variation temporelle, i.e. la cinétique de la

photoluminescence.

Guelques mesurgs supplémentaires ont aussi eété prises avec
l’écgantillnn maonte dans un cryostat Janis Supervaritemp,
permettant de le refroidir jusgqu’a 1.8K. La tempéréture la plus
basse wutiliseée pﬁur les mesures de phctnluminesceﬁce fut 30K. Le
fableau 3.1 ﬁrésente un sommaire des différentes mesures prises a

partir des cing échantillons eétudies.

v} Coefficient d’Absorption

Des mesures du coefficient d’absorption de_monocri%taux de
CdIn254 ont dejad parues dans la littérature(S), mais elles
traitaient de cristaux fabriqués par liquéfaction directe des
elements dans les proportions 1:2:4.015 dans un tube . de quartz
sous vide. Ce procédeé étant différent de celui utilise pour
fagriqueé les échantiilons utiliseés ici, il parut necessaire de

refaire ces mesures directement suf des echantillons d’Italie.

Pour c¢e faire, un plaguette de cuivre percée d’un trou de 1
mm de diamétre fut montée directement sur un détecteur au
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# d’échantillon

Mesures effectudes

-spectre PC (300 K, basse intensiteé)

~spectre PC (300 K, basse intensite)
-PC vs I (300 K, excitation a 585 nm. &00
nm et 4615 nm)

P ove 1T (300 K, -100 Ks excitation a 500 nm)

~cinétique (300 K., 100 K, excitation a &00

-spectre de gain (300 K, excitation a &00
mim)

-PC vs 1 (300 K, excitation a4 &&67 nm}
-gain (300 K, 100K, excitation & &00 nm)

-gain (resultats nuls 4 300 K, 100 K et
excitation 4 &00 nm)

-spectres PL (300K, 100K, excitations
extrinséques et intrinséques,

30K, excitation & 400 nm, hautes
intensités)

-cinetigue (300 K, 100 K, excitation &
600 nm et & 495 nm}

-spectres de gain (300 K, 100 K,
excitation & 600 nm)

-gain vs Iﬁ(lOO K, excitation a &00 nm)
—gain mesuré sgus excitation & 499 nm et
300 Ky, ef sous exc. 4 400 nm a4 8 K.

Tableau 3.1
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silicium, de facon 4 bloquer toute la lumieére parasite.
L’échantillon pouvait ensuite &tre fixé su% le trou en utilisant
de la peinture d’argent.' Le signal de sortie d’un spectrométre
Béush & Lomb d’une résolution de'ls' nmy, utilisé en conjonction
avec une source auﬁtungsténe d’une intensiteé d’eﬁviron ! mW etait .
foéaiisé suf. 1’échantillon. On 'nbaient .alors un spectre de
l’intensité transmise. Si 1’é&chantillon :;5t retire, on  peut
Maintenant .obtenir un spectre de l’intensite incidente. En
divisant les deuXx spectres 1’un par l’autre, 1l est possible
d’aobtenir une valeur absoclue du ccefficient d’absorptionl(cn doit

également connaitre 1’épaisseur de 1’échantillon utilisé). La

difficulteé principale est de s’assurer que le TfTaisceau est

, ‘
incident sur la. mEme partie du détecteur (la refraction dans

1’ échantillan peut - déplacer le faisceau). qui n’a pas
nécessairement une réponse uniforme sur toute sa surface. On veut
egalement avoir le minimum de dispersion et de réflection par
l1’achantillon car tout ce qui n’atteint pas le détecteur parait

bl

absarbé, ce gui n’est pas nécessairement le cas.

=

vi} Mesures du Gain

Le montage utilise pour les mesures de gain est présenté dans
la figure 3.8 et est essentiellement le méme que celui utilisé par

&0
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¢

Shaklee(24?. 11 camporte deux additions impartantes au montage de

photoluminescence: une lentille cylindrique et une fente variable.

Celle-ci est construite d’un micrometre digital a grande ouverture

{(1"-a2") avec un barillet A& ressort colleé sur le bout fixe. 11

contient deux lames de couteau, l’une fixe et l’autre se déplagant

avec le bout mobile du barillet, que 1’an cantrdle avec 1la tige
ajustable du micramétre (cf figure 3.9). L’interieur de cet
ensemble est recouvert de peinture noire ultra-matte po@r eviter

lés reéflections parasites. La résolution spatiale theorigue de

"1’appareil est d’un micrometre.

La lentille cylindrique focali%e le féiéaggu laser sur la
fente variable, et la lentille sphérique precéedemment utilisee
pour focaliser le faisceau sur 1l’échantillon est remplacée par une
autre lentille semblable, mais A4 plus courte lbongueur de
focalisation pour reproduire 1’ image de la fente sur
1’échantillon. Le montage est_installé de fagon & ce que l’image
du cédteé fixe de la fente soit le plus prés possible dul cote de
l1’échantillon d’ou la 1umipescence sera capteée. On peut ainsi
varier facilement la longueur de la région d’excitation sur
1’échantillon. .Egalement, connaissagzules positions et longueurs
focales de ce systeme optigue, on peut utiliser 1’optigue
geometrique poﬁr calculer le grandissement de la fente variable.

Cette valeur fut fixée a -2.2, i.e. une fente de 1 mm donne une

région d’excitation de.2.2 mm sur 1’échantillon.

Il existe plusieurs contraintes & ce montage, certaines

&2
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i

d’entre elles ayant fixé la magnification de la fente & la wvaleur

utiliseée:

a) le faisceau laser, comme mentioﬁné plus tot, est gaugsien.
L’intensite de celui-ci baisse donc tres rapidement pour
des reégions eloignees du maximum centsal. Le faisceau a
un diametre d’environ 7 mm au moment d’atteindre la fente
variable. Pour obtenir une Qariaticn lingaire d;*
l’intenéité avec la largeur de la Tente, celle-ci ne doit
pas ftre de beaucoup supérieure 4 1 mm, c’est—-aA-dire gue

la fente est centrée sur le maximum du faisceaus

b} 1a largeur de la zone d’éclairémemt sur l’échantillon doit
gtre aussi étroife que possible, car le modéle présenteé
dans le chapitre II pour la variation du gain suppose une
region d’éclairement unidimensionnelle. La limite que
-1’on peut atteindre dépend de plusieurs facteurs: 1la
précision de l1’ajustement de la position des lentilles, la
complexite de 1’optigque utilisée pour focaliser 1le
faisceau- (e.qg. si on veut atteindre la limite de
diffraction du faisceau on doit utiliser un montage plus
complexe que celu; utilise dans cette expérience) et le
seuil de dommage de l’échéﬁtillon. Quand 1la région
d’illumination devient treés étroite, il devient difficile

de deéterminer la surface exacte d’excitation et c’est

; &4



‘ainsi que le dernier facteur mentionneé plus haut devient

critique. La largéur de la ligne d’excitation obtenue en

tenant compte de tous ces problémes durant les mesures du

f
4

gain etait inférieqre de guelque peu & 0.5 mm;3

c) 1’épaisseur de 1’échantillon joué également ui? role

d}

o

impaortant. Pour les cas o4 celle-ci est grande par
rapbnrt a4 la profondeur de pénétration dans le cristal du
faisceau incident (i.e. 1’absorption est essentiellement
en ‘;urface pour les cas od 1’excitation est intrinséque,
donc faible peneétration et absaorption plutat‘.en volume
pour l1’excitation extrinseque, donc plus gréaﬁe
péenétration), 1’inversion de population peut exister a la

surface de 1’échantillon mais pas en profondeur. 11 y a

"donc variation du gain dépendant de quelle reégion provient

la luminescence. L’image du cristal reproduite sur la

‘fente du spectrométre est assez large pour permettre de

choisir jusqu’a un certain point la luminescence d’une:-
certaine section de 1’échantillon. il faut aussi noter
que le composé.thermique entre 1’échantillon et la tige de
cuivre du cryostat a une haute réflectivite, ce qui change

le profil d’illumination dans 1’echantillon pour les cas

ot l’excitation est extrinseqgue;

lé syrtace d’excitation des échantillons est trés bonne,
mais néanmoins des imperfections sont présentes aussi bien
sur la surface gue dans le volume. La valeur absolue du
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e)

i

gain variera donc légérement avec la position de la région
d’éclairement sur 1’echantillon da& aux changements de
l1’absorption pres de ces defauts. On estime ces

variations -du gain a environ 10%;

étant domné que le faisceau cohérent du laser pasée a
travers la fente variable, des effets de diffraction sonf
apparents dans Son image. Par contre, en focalisant cette
image sur un détecteur au siliciup, en abéissant
1’intensité suffisamment pour ne pas le saturer, il a été
possible de determiner gque ces effets affectent de facon
négligeable la lindariteé de la wvariation de 1’intensiteé

transmise eﬁ fonction de la largeur de la fTente; “

-~

l1’equatiaon (2.47) étant fortement non-—-linéaire, i1 est
nécessaire de faire le lissage des resultats obtenus par
une méthode numérigue. Dans le cas ou la region
d’excitation dedl’échantillaon est trés longue, 1’éqguation
se simplifie pour permettre un calcul plus facile de g.
Mais 1la gréndeur physique des échantillons ne permet pas
d’atteindre cette limite, quoique la détermination du gain
demeure plus précise pour des régions d’illumination plus
grande, étant donng l’erreur expérimentale sur la
deétermination de la longueur de 1la région a;excitatinn.
Egalement, 1’un des bords de 1’¢chantillon le plus utilise
pour les mesures de gain (#5)- avait une extrémiteé caoupée
inégalement. 11 fut donc nécessaire d’avoir une région

b6



d’illumination qui ne s’en approchait pas trop.

Ce sont ces deux dernieres considératiqns surtout qui ant
deéterming une longueur d’excitation de 1’ordre de é“mm. Quant au
choix de i’échantillon le plus épais pour la majorité des mesures,
cela Iest dd au %ait*que les échantillons plus minces caésaient
" plus facilement, et aussi parce que l’echantillon plus épais éonne

un signal PL proportionnellement plus grand dans le cas de

1’excitation extrinseque.

&7



Chapitre IV: Reésultats et Discussion

i} Photoconductivite

Des mesQres,dé photoconductivite ont ete prises sur des
monocristaux de “Cdlnzsd pour caractériser les ééhant{110n5 et
verifier qu’ils démontraient bien 1les effets de nonjlinéarités
" dans les mesures du signai PC prises en fanction de 1’intensiteé
d’excitation extrinségue déja ob;érvées sur d’autres cristaux de

: (13)

Ce meéme compose

"D’abord, les spectres de photoconductivité A4 basse intensité
d’excitation furent obtenus et sont présentés‘dans la figure Q.i
pour deux échantillons différents (#1 et #2). -Le maximum dénote I
correspond a l’absorption intrinsegque du monocristal (transition 1
dans la figure é.a) et celui déncte 11 correspond a 1’absorption
extrinseque des electrons entre les niveaux accepteurs et la bande
de conduction {(transition 8 dans la méme fjgure). Lé hauteur
relative de ces deux maxima varie d’un échantillon & 1’autre,
dependant de la qual%té des surfaces cristallines excitées et .de
la densité d’impuretés présentes, ét donc egalement deépendant des
parametres de croissance des échantillons. Les deux échantilloné

concernés par la figure 4.1 proviennent d’un méme monocristal et

&8
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Figure 4.1 Spectres de photoconductivité pour
échantillons 1 et 2,
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donc lges spectres sont trés semblables. D?autres spectres sur des

échantillons semblables ont deja ete 6btenus démontrant des
Y

variations beaucoup plus grandes du rapport relatif des

o4

o {az) ¢
maxXxima .

L?’échantillan #2 fut ensulte excite extrinsequement a haute
intensite et & t%oig luﬁéueurs d’onde d’excitation différentes,
. . D\
afin d’obtenir. la wvariation du signal PC avec 1’intensite

d’excitation. Les dannges ainsi obtenues sont presentées dans la

figure 4.2 o4 1’0n trouve le logarithme du signal PC en fonction

,au logarithme de l’intensi;;\incidente'sur l1’echantillaon. Dans les

trois cas, la variation du signal est essentiellement lineéaire
avec 1’intensiteé Eysqu’a zloé w/mz_o& cette relation. est rompue.

On wvoit 1 débuts d’une saturation du signal, moins accentﬂée

dans le cas de 1’excitation a 585 nm que dans les deux autres cas.

(13)

Ces résultats sont en accord avec‘ceux deja observes

L’explication proposée pour ces observations utilise le fait

b ' N
que les niveaux accepteurs seraient vidés de lelurs électrons,

laissant 3% nombre insuffisant de ' porteurs . disponibles pour

-

: perméttre a 1’echantillaon de répondre lingairement avec

17augmentatian de l’intensité.s-Les porteurs ainsi excités a la

bande -de conductian chuteraient tres rapidement dans les niveaux
donneurs * (transition 3 dans la figure 2.8, ° avec une durée de vie
(8)) , : .

. Y.—9 . . . : '
d’env1r?n710 5 o4 1l y aurait accumulation de porteurs avec

. *r .
une duree .de wvie' dans ces niveaux suffisamment longue pour

‘pe%metpre la depopulation des niveaux A . Il y a donc inversion

i ' S - 70

‘f:{\‘

i



O 600 nm T=300K
3 0615 nm _ o
T As8s5nm | o ©°
o .
° _
0 a
— O
) 0 .
£ O 0
© -
UJ‘Z" A
P A ,
= .
O
=3
— JAN
Q A
o, 11 | A '
O : .
— ) A . !
Y é - ;
A - t
“ 7 . 8 . 9

| . Log (1) | [-W/mz]:\'u\Q

Figure 4.2 Photoconductivité extrinsdque en fonction.
N de l'intensité pour échantillon 2.

= | 7,



de population entre les niveaux D et A.

I! a deéja é&té rapporte qu’il n’y a pas de non—linéarité
observée dans ces mEme%Qhesures sous excitation intripséqué, cé
qui se. camprend ‘bien ‘puis;ue dans c¢ cas les éléctrons sont
egéités de la bande de valegce qui a une réserve de porteurs de
beaucoup suffisante pour fournir les ﬁorteurs Hé&egsaires aux

w

. -
intensités utilisées icti.

11) Photoluminescence

4

Plusieurs spe;tres de photoluminescence %urent obtenus a partiq de
différents éthantillons. - On mnote ﬁar_ contre gue peu ou pas de
variations sont en fait observées dans 1’allure des spectres pris
dans les mémes conditions pour deug_échant{ilons différents de:
bonne qualite, contrairement aux cas de la phntacnnductivité..
Seuie 1’amplitude du signal de luminescence variera, dépendant du
nombre &e niveau; donneurs-acéepteuqs présent dans 1le gap. Ceg
resultats sont présentés dans 1la figureAQ.B et 4.4. Tous les
spectres qui y sont démontres furent obtenus dans la configuration
de 90°. Dans la figure 4.3, on voit les spectres pfis ‘a  une
tempér;ture de .300K. 11 est apparent que dans les tru{; cas
d’excitation e%trinséque, i.e. a 432.8 nm, 600 nm et 580 nm, la

position du maximum ne se dépiace que trés peu vers les hautes
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énergigs, .demeurant autour d’enviraon 770 nm (1.61 eV,
correspnﬁdant a4 la transition 4 dans la figﬁre 2.2. Dans _le-cas
du spectre a>632.8 nmy, l’excitation fut faite a l’aide d’un laser
He-Ne. Tous les autres spectres furent obtenus sous excitation
avec le laser a colorant. Le guatrieme spectfe, ek&ité a une
longueur d’ande dé .495 nm (2.5 eV, excitation extrinségue),
demontre un déplacement du maximum wvers les hautes énergies
beaucoup plus prononceé ( maximum & 730 nm, 1.7 eQ ). On remarque
aussi dans ce spectre la présence d’un épaule&ent a4 830 nm (1.4%9
evV}). Cette vaieur es£ approximativemeﬁt_ en accord-.- avec celle

rapportée plus t3t & une température de 1.8K 629).

Les procédes de recombinaisnn'sont differents dans les cas
d’excitation gxtrinséque et d’excitation intrinseque: dans -la
premiere, les électrons sont excités des niveaux accepteurs A a
la béth de conduction parllé transition 2 (figure 2.2). Ils sont
ensuite piégés rapidement par les niveaux D & l’intérieur -desquels
ils cascadent ;ers le bas de la distribution exponentielle et se
recaombinent finalement avec les n%veaux accepteurs(a) qui ne
contiennent plus d’électrons. Dans le second cag“TTﬁ¥?inseque),
les porteurs sont Exc{tés directement de la bande de valence a4 1la
bande de conduction par la transition 1 (figure 2.2}, creant des
trous dans la bande de valence. Les électrons libres sont piegés

par les niveaux D pendané que les.trous dans la bande de wvalence
pnur;ont Etre captureés par les centres .accepteurs rehplis
d’électrons. Par cantre, du aux différences de sections efficaces
pour ces deux procedes, les ¢lectrons et trous libres auront des
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e

durées de vie différentes. Donc la recombinaison D-A gqui est
toujours possible (en plus d’une recombinaison du bas des. niveaux
D 4 la bande de valence) aura une durée de vie qu; dépendra de . la
capture des trous par les niveaux A pour fournir les sites A vides
d’electrons néceséaiﬁes. Le résﬁltat observe en photoluminescence
est donc une combihaiéon ae plusieurs types de recombinaison.
‘j .

Aux plus basses. températurés'”f¥igure 4.4), on observe un
déplacement par fapport aux spectres de 300K (figure 4.3) des
maxima de photoluminescence veys les plus hautes énergies aux deux

longueurs d’onde d’excitation (400 nm et 495 nm) . Ceci est dd  a

1’agrandissement du gap interdit avec 1’abaissement de la

temperature domne par l’é&guation empirigue suivante(a):

Eq (T) = 2.46 - B.4-1074% T2 [eV] (4.1)

T + 140

ttdm
Lo

donnant
Eg(SOOK) = 2.87 eV
Eg(IOOK) = 2.405 eV
Eg( 30K) = 2.433 eV .

L’écart relativement petit entre Eg(100K) et EQ(EOK)Iexplique
le déplacement faible (peu apparent dans ce cas-ci) du maximum du
signal PL entre ces deux températures. Egalement, au changeﬁent du-
éap interdiﬁ devrait correspondre un changement proportioA%el
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entre les niveaux D et A, Qqui serait donc une différence plus
petite en énergie que celle entre les gaps aux mémes températures

(0.03 &V pour les gaps, correspondant a4 un déplacement de =10 nm

du maximum). o

Un autre effet observé lors de 1la mesure de ces spectres
concerne le rapport d’intensité du signal PL entre les mesures
prises & 300K et 100K pour les excitations extrinséaues et
intrinséques. Dans le premier cas (excitation a &00 nm, 2.1 eV),

le signal a&a 100K est un peu moins de deux fois plus grand que le

signal & 300K. Par contre pour 1’excitation intrinsegue (495 nm,
2.9 eV, . ce mEme rapport est de 1’ordre du 10, pour la
luminescence & la m@me longueur d’onde (i.e. & 7860 nrnm). Ceci

semblervait indiquer wune deépopulation plus compléte des centres A

sous excitation extrinségque gque saus excitation intrinseque.

Dans la‘%igure 4.3, les résultats des mesures du signal PL en
fonction de 1’intensité d’excitation ;ont préesentes. D’abord, pour
l1?&chantillon #2, le logarithme du signal PL sous excitation
extrinseque &a &00 nm (2.1 eV} est présenteé en fonction au
.lagarithme de 1’intensité pour deux tempeéeratures, soit 300K et
100K. Comme dans 1le cas des mesures de PC vs 1 dans les mé@mes
conditions d’excitation, 1l y a apparition d’une non—linéarifé du
signal PL autour de 108 w/mz, mais beaucoup plus prononcée dans la
courbe de IlOOK que dans celle de 300K. Ces mesures apportent du
soutien & 1’hypothése avancee dans le cas de la photoconductivité,
i.e. ¥l y a dépopulation des eélectrons dans les centres
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accepteurs, reésultant en une inabiliteé du cristal de fournir une
,quantité suffisante d’aélectrons pour compenser 1’augmentation du
nombre de photons incidents.
~
La troisiéme série de données représente la méme courbe pour
l1’échantillon #3, mais sous excitation extrinséque & 647 nm (1.8&

eV). Dans ce cas, la variation est lindaire sur toute la plage

d’intensités utilisées. Ceci seshlerait indiquer que pour cette
3

transition d’excitation (du haut des niveaux accepteurs & la bande
de conductian), la réserve d’électrons d{;ponibles est suffisante
pour fournir les porteurs excites. Le‘facteur important est 1la
variation du ;befficient d’absorption entre 400 nm (o4 1’on wvoit
une saturation) et; &67 nm. Les valeurs du coefficient
d?aSsorptiun doﬁnées dans la littérature pour le CdIn,S5, ne
couvrent pas une région s’étendant jusqu’a 667 nm et n’ont pas éte
mesurees sur des échantillons du méme type Qs;iia.icatian.
+

Des mesures du coefficient 'd’absorption (x} furent donc

prises sur deux échantiilons différents (aucun d’entre eux

”

n'ayant eté utilisés pour des mesures de photoconductivite ou de
photoluminescence), -pour obtenir 1’allure de la courbe
d’absorpfion. On retrouve ces résultats dans la figure 4.6(a) et
4.6(b) [pour (a), T=300K tandis que pour (b); T=100K]. ta wvaleur
absolue du coefficent dans les reégions éloignées du bord
;’ahsorption peut @8tre artificiellement trop #&levée dua a4 la
difficulte d’éliminer tout le bruit de fond. Par contre, les deux

courbes sont trés similaires et on peut au moins conclure que le
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rapport entre o{&00 nm) et «x(&67 nm? est de l’ofdré de 2 ou 3.
Ceci pourrait de; expliquer l1’absence de non-linegarites qans les
mesures de PL vs f sS0US éxcitation a &&7 n%: il y aurait moins de
centres accepteurs disponibles'ppur 1’excitation a& cétte longueur

d’onde (d’ou l1’absorption plus faible) et donc les débuts de

1’effet de . saturation seront plus difficilement détectables.

En résumé, il yv a apparition de non—-lingarites dans les mesufes
de photoconductiviteé et de phutcluminescenge Prises ea fornction de
1’intensiteé d’excitation 4 une intensite d’environ 10% wW/m? dans
une région d’excitafion prés de 6400 nm. Dans le cas de la
ﬁhntoluminescen;e a4 100K, la rupture avec la linéarité apparait &—.

une intensiteé légérement inférieure a3 celle de 300K, et 1’effet de

saturation est plus prononce.

AN

L]
Ciii) Eingtique

En conjonction avec les mesures de PL vs I, le .LeCroy 3500
permet d’obtenir la variatian au signal de photoluminescence avec
le temps. Déux exemples des e;urbes ainsi obteﬁues sont présentées
dans la figure 4.7. |

;
La dureée AE vie efficace dans ces mesureé sera définie comme

B1 o a
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étant  le .téhps neécessaire pour lqué_le signal PL dimin&e de sa-
valeur maximale & 1/e de ceyﬁe valeur (e=exp(l1)), -La 1limite.
minimale de reésolution de ces mesures est donnee Ear la durée du
ﬁulse d’excitation du léser a bglnrant, c’est~a-dire que 1’on -a
beaucoup moins de précision dans‘la mesure reelle des durées de
vie tres couwtés (de 1’prdre de 2 Hs) qde dans celles plus grandeé
{on ne peut observer un signal PL plus cnurt' que la dufée ‘dé
l’éxcitation). Egalement, les incertitudes sur les mesures de
. -
cinédtique sont dues & l1’écart des points 'sur la courbe PL en
fonction de t qui rend difficile la determination du point ou le
signal .é. atteint i1/e de la valeur maximale, et 4 1’écart entre les

r

mesures repétées (la plus grande de ces deux erreurs est choisie).

-_—
*

Dans la figu;e 4.8 o4 sont présentés les résultats de
cinetique pour l’echantillon #é, il Y é‘peu de variation:dans 1a
dugé;’;;\:‘e ef;icace,é-SOOK pour les intensités inférieures & 108
w/mz. Mais & ce paint, il yv a ‘dn changement abrupt. .L%F mE&me
ﬁhénnméne est apparent dans la fidureHQ.Q, oud %es mesures de
durées dg vie efficaces ont eté oprises a 100K pour le meEme
échantillon, mais dans ce cas on remarque gue la rupture apparait
a4 une intensiteé un peu_moing élevée et le changement est plus

prononce.

Dans la‘figure 4.10, les mémes reésultats sont présentés pour
1’échantillon #2. I1 n’y a pas de rupture des dureées de vie
efficaces dans le 'cas des mesures 4 300K, mais celle-ci est_

apparente dans la courbe prise a4 100K. Par - contre, les wvaleurs

.
Y
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ﬁbservées sont plus courtes que  dans 1’échantillon #5 et sont
assez prés de la durée du pulse. On remarque que dans ces deux
échantillons, les durées de vie efficaces sont plus lnngueé a 100K
qu’a BOOK.l Finalement, les différences de durée de vie entre cés
deux échantillons est attribuablé 4 des différences de densite de
niveaux d’impuretés, causant des changements dans les probabilites

-

de recombinaison.

"' Des™ mesures de cingtique ont également été prises sur
ot

b

1’échantillon #5 & une longueur d’onde Mlexcitation de 495 nm (2.5
eV, i6krinséque). Par contre, les durées de vie observées sont
inférieures a4 2 Ks, donc probablement inférieures & la durée du

pulse d’excitation. Aucune wvariation dans ces dureées de vie

efficaces n’a été observeée en variant 17intensite d’excitation.

iv) Gain

£

RAuatre é@chantillons différents de CdIn,S; ont ete etudies

.dans le but d’cbserver du gain optigue dans ce composé. Ces

¢chantillons portent les numéros 2,3,4 et 5. Certains resultats de

photoluminescence ont déja été présentés pour les échantillons

——

#2,3 et 5. Le #4, eétant plus court gue les autres, a ete peu
é¢tudieé., Les mesures de gain sur celui-ci ont é&teé négatives,

possiblement en partie parce que sa petite taille ne permettait
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pas d’exciter une région assez laongue pour en faire la détection.

Dans la figure 4.11,: les résultats de mesures de gain sous
excitation extrinséque a &00 nm (2.1  eV) et & 300K pour

1*échantillan #2 sont présentés. Cet échantillon fut utilise dans

le but d’obtenir des mesufés préliminaires seulement. Le maximum
de gain observe est donc de 3.2 cm”V &' 720 nms mais le maximum de
la courbe semblerait plutdt ftre & 2730 nm. La région spec?rale

couverte par la courbe de gain se situe entre &80 et 800nm, ce qui
est un peu plus étroit que la largeur de la bande de
photoluminescence & cette température. Quelques mesures de gain

~

ant &te effectuees -1 100K sur Eet échantillon, revélant des

valeurs maximales de g de 1’ardre de 9 em~ 1.

L’eéchantillon #3 a augsi éteé peu wutilisé., Des gains de
1’o}dre de 2 cm~! sous excitation a4 400 nm ont été observés A 300K
et 100K, pour la luminescence & Une longug(ir d’onde de 740 nm,
mais des spectres.complets n’ont pas éteé mesurés. Cet echantillon
a éte plus éthdié a4 une longuegr d’ondg d’excifatién de &&7 nm
{(1.86 eV, extrinseque éloigégs. Dans cé Cas, (gf figure 4.3),
aucune brisure de la lingariteé du signal Pb—vs I et aucun gain ne
fut observé. Cet échantillon fut endnﬁmagé durant cés mesures et
aucun autre reésultat ne put Etre obtenu.

/

L’¢échantillon #5 est celui a partir\duquel la majorité deé

résultats de luminescence furent obtenus. Les mesures de PL en

fanction de 1’intensite d’excitation ont demontré une rnon-

88



ey

Y 00€ = I *z UOTTV3usyo®
apuo,p InsnJuoI WY Ip UOI3I0UOJ U?

JInod

uiteh

114 sandid

L

(wu) v
Og I
. o) .
l{{.v
T S
Q
ﬁr 1 SR
1 !
0
E\Em.orn_ ’ 4

(|-W2) uien

89



lingarite du sign;i 4 des intensités de 1’ordre de 10% wm? et
des discontinuitées _dans &es mesures de cinétiquelapparaissentAa
la méme intensﬁté‘(cf figures %.8 et 4.9). Des mesures de gain
ont &te effectudes & 300K et 100K et les distributions sﬁectrales
unétenues sont présentées dans la figure 4.12. La valeur maxdmale
de g observee pour cet echantillon est. de 2.a cm™' & 300K et 2.9’
cm™! & 100K, en accord avec les mesurés prises sur l’écﬁantillon
#2 o4 les gains sont ‘du méme Drare de grandeur et les valeurs
cbserveées a fOOK sont également plus dlevées qu’d 300K, On note
aussi lé aéplacémEht de la postition du maximum\de‘gé?n vers les
plughhautes_énergles 4 100K, passant de 780 nm & 300 K S 740 nm a
100@;4"02. déplacement suit celui du maxiﬁ%p de‘ la Eourbe de
photolu@inescence qui méntre‘ le méme effet entre ces deux
températures. Les incertitudes sur cette'figure ont éteé deériveées
a parti; de répétition des mesures.

.

Dans la figure 4.13, un exemple typique des données obtenues

»
lors de 1la mesure du gain pour cet échentillon est presente,
correspondant au gain maximal de 2.9 cm™! mesurée & 100K. Les

points expérimentaux (carrés -noirs) repreésentent les mesures du

signal de luminescence en fonction de la longueur de la region

d’excitation. La courbe dénotée (a) fut obtenue & partir du
lissage de ces données avec l’équation (2.49). Les caurbes (b) et
{c) furent calculées respectivement pour les cas od la variation

du signal PL est lineaire avec le changement de la longueur

d’excitation (g = Q) et le cas oda il y a absorption avec « = 2.9

em”~ ' .

20
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A 100K, des mesures ont ?galement etéd prises de la variation
de la—valeur du gain en fonction de 1’intensite d’excitation. Ces
résultats sont présentés dans lé figure 4.Bb en conjonction avec
les mesures de cinétiqué prises sur cet échantillon. 11 est

apparent que la montée rapide du gain avec l’intensite correspaond

a la chute des durées de vie efficaces et ces deux effets

"~
]

-apparaisseht'a.la méme intensité que la brisure de la lingarité du
signal PL en fonction de 1'(figure 4.3), et de la ;éme brisure
dans le graphe de PC vs I (figure 4.2), MNotons égalémenthue
l’apparition de l’émission stimulée gst habituéllement accompagnee

(34,35 ) ]

L]

de cette chute dgns les durées de vie efficaces
- - .
P’autres mesures du gain ont éte tentées a des longueurs
d’onde d’excitation et températures différentes sur cet
échantillon. Il a d’abord éteé excité & une longueur d’onde de 495
nm (2.5 eV, intrinseque) et.le signal de ;u$inescénce_observé sur
une -plage de longueurs d’onde.'allant de 700 & 900 nm. D& a
l’instapilité du colorant utilisé, peu de mesures ont pu Eire
prises, mais aucun gain n’a &teé observe dans ces conditions. Si
1’con cansidére de plus que les mesures de cinétique indiquent que
la durée de vie dé la transition D-A est trés courte (inférieure &
la durée du pulse—-d’excitation, en accord avec les ;Zsultats de
Grilli et Guzziho)), il semble possible que la transition soit
trop rapide dans ce cas d’excitation pour permettre au systéme
d’atteindre 1l1’inversion.de population. Feci est en accord avec
des mesures ﬁ??écédentes des durées de vie de la transition D-A

93
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sous axcitation intfinséque“o) indiquant qﬁe la durée de vie
efficace de cette bande est inférieure a4 1 ps. Comme mentionne
plus tat, dans le cas ﬁe l’e;citation intrinséque, la luminescence
ohserveée peut consister de plusieurs transitions dif%érentes qQui
h’auront pas les m@mes durees de vie. |

Cet échantillon a adssi eté excite a une longueuf d’ande de
o580 ;m (.14 ev, extrinséq;e), mais encore sans-démontrer de gain.
La stabilité du colerant util?sé pour ces excitations etait encore
un probleme, limitant le nombre de mesures possibles. La plage de
langueurs d’onde de la luminescence étudiée dans ce cas est entre
.6BOnm 2t B50 nm. Ces résultats peuvent 6tfe correleés avec ceux des

-

mesures de PC vs I (figure 4.2), o4 1’on voit que la saturation du
signal e;; deja moins proeminente 4 une IDHQQeur d’ande
d’excitation de 583 nm. Il semble donc possible qu*a  une
excitation a4 980 nm, an n’atteigne pas 1’'inversion de population.
Finalément, ce mé€me echantillon a ete etudie a des
températures de BK et 30K sous excitation extrinseque a 00 nm
(2.1 eV). Les mesures & BK_n’ont pas révélées de géin sSur une
plage —;bectrale allant de 450 nm & 900 nm. Encore une fois, - les
mesures de cinétique indiquent une durée de vie efficace tres
courte (< 5 Hs), en accord avec des reésultats précédents(1o). D&
4 l’élargissement du gap interdit & cette basse température, il
est possible due 1’excitation a4 &00 nm a BK corresponde plus aux
transitions semblables & celles_excitées a 300K a une londheur

d’onde de &67 nm, o4 aucun gain ne fut observe.

4
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T Pour les mesures & 30K, ,“a la maﬁe- longueur d’onde

d’excitation, du gain a ete observeé dans la:}égion spectrale de

"6B0 A 710 nm. Par contre, des difficultés d’ordre technique avec

"le laser 4 cette épogue soulévent des doutes sur la veracite' de

.
1

- ' r
ces résultats. Egalement, en comparant ces reésultats avec le

spectre 'de photoluminescence obtenu sous' les mémes conditions
L)

d’excitation (voir figure 4.4), il est apparent que le spectre du

gain serait considérablement déplacé vers les hautes énergies par

rapport au spectre de photoluminescence, ce gui n’é 2te observe en

*

aucun autre cas. .

-



\\ v Résumé du Modeéle

.

Le modéle proposée pour expliquer 1le gain cptique.dahs le

v

Cdin,5, est fortement baseé sur celuil ‘proposé par Buzzi et

(22)

Grilli pour expligquer la photoluminescence dans ce méEme
camposé., Lorsque‘les électrons sant excités par ia transition é
(cf f?gqte 2.2y, excitation extrinséque) des niveaux accepteurs A a
la banaq de conduction, ils sont rapidement pieges par les niveaux

donneurs D dans un tempslde l’ordre de 10—9 5(8). Une fois dans
: «

ces .niveaux, les électrdps cascadent vers le bas de la

v

distribution exponentielle, tout en se recombinant avec les
: -,
centres accepteurs vides des niveaux A. La durée de vie efficace

des électrons dans les niveaux D est de l1’ordre de 10 Hs sous

excitation & basse intensite. ‘

~—

Lorsque celle-ci devient trés griande, et que la densité de

photons absorbeés dans le cr}stal est de l’nfdre de la densite des
niveaux accepteurs ‘(1019 em“a (4)’J; le cristal ne peut plus
fournir les électrons nécessaires pour continuer une wvariatien
lirneaire du_ nombre de porteurs excités 4 la bande de conduction
avéc ie.némbre de photons incidents sur le compose. A partir de
cette inténsité, ié photocourant et la photoluminegcence mesurés
eﬁ fonction de l’int;nsité d’excitation commencent a §atgrer. On
remarquey également 4 ce point une chute dans les duréeé de vie

efficaces de la  transition D-A & 300K et a 100K, suggérant

b



(34,35)

l1’apparition d’émission stimulée Urne mesure du gain en

fonction de 1’intensité démontre également une croissance de sa

valeur absolue a partir ae cette intensite.

Tous ces facteurs pointent donc vers 1’existence d’une
inversion de pupulaficn entre les distributioné. de niVégux‘
d’énergie D et A et la.préseﬁce d’émission stimulée, donc de gain
optique. Dans le cas de 1’excitation intrinséque, les transitions
des niveaux donneurs & la bande de valence joueront un rdle plus

—_—

{mportant et dans le cas de 1’excitation extrinséque & trés basse

~

température (8K}, les nivedux V. peuvent aussi jouer un ro}e
important en captaﬁt des électrons qui iraient normalement dans
les niveaux‘D, en plus de 1’é&largissement du gap interdit qui
diminue le coefficient d’absorption & la longueur _d’ondé

d’excitation utilisée (600 nm).
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Conclusian

o

.

Le;gain optique aux tempeératures de 300K et. de 100K a ete
observe dans des monocristaux de CdIn,5, sous excitation
extrinségue. Les gains observés ici sous excitation extrinségue

ont des valeurs maximales de 2.2 cm ™' 4 300K ‘et de .2.9 cm ' a

-~

100K, ce gui est un ordre de grandeur plus grand que le ruby (0.3 .

cm™ ' ) mais quand meme beaucoup plus faible que dans le cas de

plusieurs autres semiconducteurs (e.g. 2000 cm™! dans le Ganéai)

mesuré avec la m8me technique). D’autres mesures devront Etre

r

entreprises dans les regions d’excitation situées entre
l’excitation intrinseque (493 nm, aucun gain! et extrinseque (400

nm, gain observé) pour détermifier le paint de transition oud

1’inversion de population n’est plus possible sous les conditions

d’excitation utilisées ici. Egalement, le méme genre de travail

devra @tre effectud® dans la région extrinseque entre les loﬁéueurs

d’onde d’excitation de 600 nm et &47 nm (aucun gain?l. Il serait

aussi intéressant de poursuivre les = mesures aux basses
1

températures, encore une fTois pour déterminer "le point del

transition od il n’y a plus d’émission stimulée (gain = Q0 a BK).

»

D’intérét plus pratique, les autres composés de la famille
A"B“; Xvu pourraient également etre athdiés, puisqu’ils
partagent de nombreuses proprietés avec le composé etudié ici, et

. pourraient donc aussi donner lieu & de 1’émission stimulee. 8i
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tel est le ctas, une combinaison de ces composeés pourrait @tre
utilisée comme les lasers & colorant pour couvrir. la région du
visible et du proche infra-rouge grd3ce a leur eémission sur de

larges plages de longueurs d’onde.

Parmi les améliorations & apporter 4 la technique utilisee
ici pour observer le'gain optigue, ‘on note 1’evaporation d’une
couche métallique sur “1’arriere de l’échantillon étudié et sur
1fune de ses extr?mités de faGon & diminuer les pertes d’émission
stimulée dans les directions autres que 1’axe d’excitation et pour
augmenter le poufcentage de photons incidents absorbeés. Notons
également qu’il serait aussi important d’etudier la possibilite de
pompé le semiconducteur par.des moyens e&lectriques, étant”™ donne

les difficulteés pratiques d’un systéme & pompage optique dans le

cas d’un laser semiconducteur.

3
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Appendice

Le LeCroy 3900 SA fut wutilisé pour emmgasing toutes les

données de photoconductivité et de photoluminescences prises sous
. Y

excitation des eéchantillons & l’aide du UYaser & colorant. Cet

appareil étant d’un usage assez complexe, il merite qu’une courte

section de discussion lui soit attribuee.

Cet appareil cansiste .en un microprocesseur 6302 couplé a une
séries d’accessoires peripheériques, soit un amplificateur et
générateqrf de pulse de synqbgonisation. un digitiseur a haute
fréquence et deux unités de disquettes ayant une capacité de 360
kilo-octets (note kB) chacunes. C’est en fait le digitiseur gui
constitue la puissance de cet appareil: 1l s’agit de deux cartes:

. . 5
électroniquaes TRBB18 et MMB103A fabriqueées par Lelroy. La premiere

1

de celles-ci permet le preléevement de 100_mill{ons d’é&chantillons
a la secoﬁde et est couplé 4 la seconde carte gqui est une mémoire
trés rapide d’une capacite de 8 kB. Les données emmagasinées dans
celles—;i scnf ensutite trénsférées dans la mémoire principale de
l*appareil qui est accedée par le micropracesseur 6502. Les
données ainsi acquises peuvent ensuite @tre copiées sur les
disquettes pour emmagasinage permanent.

Une des difficulteés principales dang 1’usage de- cet appareil
ect sa memoire vive limitée & 8 kB. Celle-ci deit donc‘@tre

" 100



divisée judicieusement pour obtenir un nombre de données optimal.
Lorsque la mémoire est pleine, l’expéfience doit ftre interrompue
pour sauver les données sur disquette. Pendant ce temps, la

puissance du laser peut varier ét dans_ le cas des mesures ‘de
ﬁﬁtoluminescence et de gain, on n’obtient pas de bons résultats en
continuant unewmﬁme série de mesures apreés cette interruption. Le
fonctionnement du digitiseur est comme suit: aprés chague signal
de synchronisation, 3512 prelévements de donnees ‘sont effectues
séparés par un écart temporel fixe. Par exemple, dans la plupart
des expérienceé de PL, un écart de 20 ns entre chaque preélévement
fut choisi, donnant ainsi une durée totale de mesures de 10.24 Hs
4 chaque pulse. Pour les mesures de cinétique, l’écart-&hoisi fut

de 140 ns pour permettre d’obtenir 1’évolution de la luminescence

jusqu’a BO Hs aprés chaque pulse. Dans tous ces cas, an doit:

~ L}

—

obtenir une mesure du bruit de fond pour chague mesure de

luminescence; ceci implique que pour les mesures mentionneéees plus
haut, on divisait-la mémoire de B kB en seize partitions de % kB,

permettant de recueillir B mesures et leurs bruits de fond avant

[}
‘

de remplir la memoire.

Mentionnons é&galement que 1’amplificateur &t génerateur de
pulse de synchronisation joue un r3le important dua & la wvariation
de 1’amplitude des pulses générés par le détecteur au silicium (cf

figure 3.6). Ceux-ci sont souvent inadéquats pour bien

4

synchroniser le 'digitiseur et le signal doit d’abord passer par
1’amplificateur et ensuite par le générateur de pulse avant d’@tre

envoye 4 celui-ci. L’amplitude de ce pulse doit €tre , ajusté de

-
’
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faGon A& éliminer les échos électroniques souvent présents dans le

signal du deétecteur au silicium,
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