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Etude expérimentale du polaron
(Mesure de la mobilité électronique dans AgCl et AgBr)

Summary. Electron mobility in the pelar crystals AgCl and AgBr has been in-
vestigated using a pulsed X rays technigue in a range of temperatares where com-
parison with existing polaron theories is possible.

Special attention was given to the measurement of true microscopic mobility by
selecting crystals where trapping and multiple trapping effects are negligeable.

The main results can be summarized as follows:

AgBr has better counting properties than AgCl but in both cases surface effects
play an important role and too strong irradiation can stop the sensitivity.

In no case could hole motion be observed. ]

The caracteristic exponential law for w{7T) given by optical mode scatlering has
been confirmed and the corresponding experimental Debye temperature is in good
accord with the predicted value.

The reduction of mobility observed below ~ 100°I{ can be accounted for by
ionised impurity collisions but is not casily compatible with a law of the type
oo~ T2,

Valucs for the polaron mass have been derived uwsing both the Lee-Low-Pines
and the Feynman-Schultz theories.

1. Interaction électron-réseau polaire; polaron

L’étude théorique de l'interaction d'un électron de conduction avec
le résean d'un cristal polaire a été développée par plusieurs auteurs. Nous
citerons ici les articles de ArLcock?Y) et de HARENZ) qui constituent un
excellent résumé et donnent une vue d’ensemble du probléme,

Dans un cristal ionique, 1'électron de conduction est soumis 2 diffé-
rentes forces de nature électrostatique. Les plus importantes de celles-ci
dérivent du potentiel périodique du cristal parfait considéré comme ri-
gide, et sont prises en considération dans la théorie de la masse effective.
Les autres forces sont dues aux vibrations du réseau, ces derniéres étant
induites thermiquement ou directement par le champ covlombien de
I'électron. Les vibrations du réseau ionique se divisent en deux branches
dites optique et acoustique.,jLa: branche optigue correspond aux vibra-
tions qui déplacent les ions positifs et négatifs les uns par rapport aux
autres. De telles vibrations engendrent des ondes de pola isation. La
branche acoustique réprésente essentiellement les déplacements d’en-
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semble du cristal, de sorte que la polarisation qui lui est associde est trés
faible. Celle-ci n'entrera que d'une fagon trés secondaire dams notre
probléme.

Le champ de polarisation associé aux vibrations optiques du résean
est caractérisé par une fréquence  satisfaisant & une relation de disper-
sion w(k). En premiére approximation, on peut admettre pour la branche
optique w(%}) = constante, ot le nombre d’onde % est réduit i [a premiére
zonc de Brillouin. Par son chamyp de Coulomb, I'électron est couplé 4 la
polarisation sur laquelle il réagit. L'électron se trouve done soumis 4 un
champ de polarisation quantifi¢ dont I'énergie ne peut étre modifiée que
par des multiples de %w correspondant 4 1'absorption ou A 1'émission de
phonons. On est conduit A se-représenter le mouvement d'un éleetron
dans un cristal polaire comme celui d'une charge entourde par un champ
d'autopolarisation. Cet ensemble mobile électron-phonons de polarisa-
tion cst appelé polaron. Les propriétés du polaran (énergie propre, masse
cffective, mobilité) sont lides essentiellemnent 4 la grandeur de la {ré-
quence d'oscillation e.

L'intensité du couplage dectron-résean est caractérisée par un para-
métre sans dimension, «, jouant le role de comstante de couplage. La
valeur de o varie de deux 4 six pour les cristaux polaires typiques. 11 est
évident qu’il s’agit d'une interaction forte comparée au couplage électron-
photon caractérisé par la valeur 1f137. La eonstante de couplage o est
inversement proportionuelle & 1a racir.e carrée de la fréquence optique de
vibration w. Les travaux théoriques publiés se subdivisent en trois classes,
suivant qu'ilstraitent Jescaslimites d 'une fréquence haute, d'une fréquence
basse, ou d"une fréquence intermédiaire. On peut remarquer d’emblée que,
a étant généralement plus grand que 1, la méthode habituelle de calcul des
perturbations est inadéquate. Nous analyserons sommairement les diffé-
rentes méthodes proposées pour les trois classes indiquées ci-dessus.

a) Limile des basses fréquences, conplage fort

Pour une fréquence caractéristique d'oscillation du réseau suffisamment
faible, on peut admettre gue 1'électron suit adiabatiquement les varia-
tions de la polanisation. Parmi les théories reposant essentiellement sur
cette hypothése, citons 'approximation statique de LANDAU-PERARY)
et l'approximation adiabatique de PEkAR. La premiére néglige totale-
ment les propriétés dynamiques dv résean. La seconde par contre im-
pligue que 1'énergie de vibration du résean {c'est-a-dire sa fréquence} soit
petite par rapport 3 'énergie de I'électron, Or, dans le cas d'un électron

*} Les références bibliographiques qui ne sont pas donandes ici sont indiqudes
sous références?) et 2).
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de conduction lent dans un cristal ionique, ces deux ¢nergies sont du
méme ordre degrandeur, de sorte que cette approximation perd sa validité
pour le domaine expérimental que nous étudions.

b) Limite des hautes fréquences, couplage faible

LeEr, Low et PINES?) entre autres ont développé le calcul de I'inter-
action électron-réscau pounr des fréquences de vibration élevées {appelé
fréquemment méthode du couplage intermédiaire). Le calcul de 1'énergie
propre du polaron est basé sur une technigue des variations introduite
antérienrement pour I'étude théorigue de I'interaction mésonique. 11 re-
pose essentiellement sur les hypothéses suivantes:

1. L'influence du réseau périodique est prise cn considération par V'in-
troduction d'une masse effective pour 1'électron.

2. Le diélectrique est traité comme un milieu continu. Cette approxima-
tion est 1égitimée par le fait que les phonons interagissant avec P'électron
ont une longueur d’onde plus grande que la constante du réseau, Elle im-
plique d'autre part que le polaron ait une extension égale & plusieurs
distances réticulaires.

3. La branche optique est caractérisée par nne fréquence unique w
correspondant au mode longitudinal de vibration.

4. La polarisation associée au mode acoustique est négligée.

11 ressort des caleuls de LEE, Low et Pixks que le polaron se comporte
dans le cristal comme une particule libre dont la masse m* est donnée par

m* = m (1 + o/6)

ol m est la masse effective de I'électron dans le champ statique du résean
cristallin.

Les résultats de Lre, Low et PiNgs sont valables pour autant que
a <6,

Low et Pines?) ont calculé la mobilité du polaron se mouvant dans
un champ électrique faihle, ce qui revient a calculer la probabilité de dif-
fusion du polaron par les phonons thermiques, Ils utilisent les fonctions
d'onde de LEE, Low et PINES pour caractériser les états final et initial
du polaron. Ceci implique que le domaine de validité de leurs calculs sera
limité également & o < 6. D'autre part, les fonctions d'onde utilisées
ne sont exactes que si la température T est petite par rapport a la tempé-
rature de DERYE corresponrdaint au mode de vibration longitndinal de la
branche optique. La mobilité du polaron est alors donnée par

n= 1) o = () 7 - 1)

2ow, m \m*

expression valable pour T € # et dans Jaquelle les symbeles ont la signi-
fication suivante:
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o == constante de couplage donnée par

et fm, \)N2e-nt fm\1e
=% (2 Ew!) e (75:)
fla) est une fonction qui varie lentement avec o et qui est voising de
1pour 1 < a<6, cf. 4.
e = constante diélectrique statique.
1? = constante diélectrique & la linite des hautes fréquences.
6 = hw,fk = température de DEBYE correspondant & la fréquence limite
w, des vibrations longitudinales de la branche optique.
w, est en principe déterminé par la fréquence expérimentale w, des rayons
restants: w; = {efn?)! 2w
m, = masse de I'électron libre,
Les constantes de couplage pour la plupart des cristaux ioniques étant
de I'ordre de 2 a 6, cette théorie fournit une base de discussion pour 1nos
résultats expérimentanx.

¢} Domamne des fréquences intermédiatres

Les deux cas limites ci-dessus encadrent un domaine de fréquences pour
lequel ni Pune ni I'autre des méthodes de résolution u'est valable. FEYN-
MAN%) a ntilisé une formulation mathématique plus générale valable sur
I'ensemble des domaines. A la limite des hautes fréquences, (couplage
faible) I'accord des résultats de FEvNMaN avec ceux de LEr, Low et
PiNEs ct de Low et Pivus est satisfaisant. En particulier, la masse in-
diquée par FEYNMAN pour o < 6 est:

m* =m (1 + af0 4 0,025 22 + -+)

En {ait, le calcul est basé sur une méthode variationnelle et im*fnz s'ex-
prime par une relation compliquée an moyen de deux paramnétres ajus-
tables v et w choisis pour minimiser 'énergie propre du polaron. A I'ap-
proximation d’ordre zéro, on a simplement m*m = (vfw)

ScHueTz®) a développé une théorie de la mobilité A partir de la mé-
thode de FEYNMAN pour le calcul de la masse du polaron. Il justifie ce
choix en remarquant que les résultats obtenus par cette méthode sont
les seuls qui coiucident de fagon raisonnable avec les cas limites des cou-
plages {ort et faible et qui permettent une interpolation acceptable. Cela
constitue un fort argument en faveur d’une validité plus grande de cette
méthode d’évaluation de la self-énergie et de 1a masse du polaron.

Le choix d'un fondement solide est d’autant plus nécessaire que le cal-
cul de 1a mobilité du polaron ue peut se faire qu’en introduisant des hypo-
théses supplémentaires dont Iz validité n'cst que difficilernent assurée:
draj Utilisation do méme Hamiltonien gue pour le probléme de I’ énergle
propre et de la masse.
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b} Utilisation d'une équation de BoLtzmany exigeant que #jv € 2T
{(r = intervalle entre collisions) pour que l'énergie dn polaron soit bien
définie entre denx collisions.*

¢) Limitation de fait, dans les calculs, aux processus 4 1 phonon,

ScHuLTz considére le probléme essentiellemnent comme un processus
de diffusion de résonance d’un polaron de FEvynmax. L'expression gu'il
déduit pour la mobilité est la suivante:

e 1 m Ty .
#= ZmwoZ m* (2ha/m\i® ( - 1)

A part le facteur m*jm qui en premiére approXimation est égal &
(vfw)?, cette expression contient deux facteurs critiques: la grandeur
v, = li-dw[d P, représentant la vitesse du polaron lotsqu’il posséde 1'éner-
gie de résonance (P, est son impulsion a la résonance) et la grandenr
Z,_ = factenr de conplage de renormalisation pour le phonon de résonance.
Les valeurs de ces grandeurs en fonction du paramétre de couplage « ainsi
que celles des deux paramétres v et w sont fournies par ies courbes des
figures La et b, construites & partir des données numériques de ScHULTZ.

Fig. 12
Paramétres v et w calculés par SCHULTZ et représentds en fonction de o
p=rvjw;, y=wlw

Comme les valeurs de o caractéristiques de AgCl et AgBr sont voisines
de 2, il apparait légitime de fonder notre discussion des résultats obtenus
dans cette étude sur les deux théories qui sont actuellement disponibles
dans ce domaine de valeurs du paramétre de couplage: celle de Low et
PixEs et celle de ScuuLrrz.

Etant donné le caractére encore flou de la théorie et les difficultés de
Pexpérimentation, notre discussion aura surtout la valeur d'une indi-
cation gériérale sur la nature et les caractéristiques du polaron.

*) Il est possible que cette condition sait trop exclusive et doive se remplacer par
la condition moins {orte Jift € E, = énergic du nivcan de Fermi (compté & partir
de la limite de bande}.
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Représentation de § = v, /{2 Awfm))? et de Z, en {fonction de o

I1. Interaction de 1’électron avec les imperfections cristallines

Outre I'interaction électron-réseau, c’est-a-dire l'interaction de I'élec-
tron avec le cristal parfait, il faudra tenir compte de la diffusion de I'élec-
tron de eonduction par les impuretés et imperfeetions cristallines dont les
plus importantes semblent devoir &tre, dans 'ordre, les impuretés ioni-
sées, les impuretés neutres, et les dislocations.

a) Jmpuretés tonisées
La diffusion par les impuretés ionisées a ét¢ traitée par CONWELL et
WEIsskoPr?). Leur calcul est essentiellement elassique et repose sur les
hypothéses suivantes:

1. La densité des éleetrons de conduction est suffisamment faible pour
qu’ils obdissent 4 la distribution de MAXWELL-BOLTZMAKN.
2. Les électrons sont considérés comme libres et leur diffusion par les
impuretés jonisées est donnée par la formule de RUTHERFORD.

3. La diffusion de 1'électron par un ion est indépendante des autres
10ns.

L’expression de la mobilité résultant de ees caleuls est la suivante:

271 g (hT)RIE avee G — [1 + ( 3ehT )z]

f = T i s NG R

ott N, est la densité des impuretés ionisées.

Breoxs?) et indépendamment HERRING ont amélioré ce résultat par
un calcul quantique tenant eompte de l'effet collectif des ions et de la
variation de l'effet d’écran des éleetrons lorsque lenr densité devient in-
féricure i eelle des impuretés ionisées. L'expression de HErrING indiquée
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par DEBYE et ConwEgLL?Y) différe de 1a précédente en ce sens que le terme
In G y est remplacé par
In (1 4- &) — &/(1 + &)

avec b= (6/n) - (e mk? T%nh?® ¢%)
olt n est la densité .des électrons de conduction.

BratT!) a repris le calenl de 1a diffusion par les centres ionisés et
montre que 'approximation de Borx utilisée par les auteurs précédents
dans le calcul de la section efficace n'est plus valable, en particulier pour

100k

S0

201+

1 1 1 1 1 ]
10 20 20 100 T°K

Fig. 2
Reproduction d’une figure donnée par Bratr?®), La mobilité (échelle arbitraire)
déterminée par la diffusion sur les impuretés est représentée en fonction de T,
Ta courbe P est calculée par la méthode.des ondes partielles {BLaATT) et la courbe B
4 'aide de l'approximation de Born (Brooks-HERRING).

les basses températures. 11 propose Putilisation de la méthede des ondes
partielles. Dans son travail, BLATT intreduit le méme potentiel avec écran
que Brooks et HERRING. Les déphasages {phase shift) sont alors obtenus
par le calcul numérique de certaines intégrales, qui n’a été fait que dans
un cas particulier. Dans la figure 2, nous donnoens a titre d’exemple les
mebilités obtenues par BLATT, comparées a celles calcnlées par la formule
de Brooks-HERRIXNG.
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b) Impuretés neulres

ErGinsov!l) a obtenu la mobilité électronigue déterminée par la dif-
fusion sur les impuretés neutres en modifiant de maniére adéquate les
résultats de la diffusion de I'électron par Tatome d’hydrogéne. La mobi-
lité est donnée par:

1 med
PN =20 Nyel®

ol Ny est ]a densité des impuretés neutres.

¢) Dislocations

Il n’existe pas a notre connaissance d’estimation théorique de I'effet
des dislocations sur la mobiiité électronique dans les cristaux polaires.

Pour les cristaux de valence, BARDEEN et SHOGCKLEY!?) ont proposé
pour le potentiel de diffusion di aux dislocations 'expression V{(r) =
(E,fe} - A(r} o A(r) est la dilatation mécanique {g,; + &35 + £q5) du ré-
seau au point r produite par la dislocation et E; un paramétre del'ordre
de quelques eV dont la valeur exacte doit étre déterminée expérimen-
talement,

A partir de ce potentie] de déformation, DEXTER et Serrz1%) ont cal-
culé 1'accroissement de résistivité di aux dislocations pour des électrons
avec distribution de BoLTzMANN. On cn tire pour la mohilité I'expression:

_ 32 khe { 1-w )2 1.
‘u"'—gm.é(l—h Nm
ot 1 = distance de glissement du plan cristallin
» = nombre de Poisson
N = nombre de lignes de dislocations par unité de surface.

Remargue

Toutes les formules précédentes concernant les effets d'impuretés ont
été établies pour les cristanx semi-conducteursd valence tels que Ge et Si.
La massemrep ésente donc la masse effective de I'électron. Pour I'étude
des cristaux joniques et 4 défaunt d’expressions spéeialement adaptées
& ce cas, il convient de remplacer la masse effective # par la masse du
polaron m*,

Importance relalive des différents types de diffusion

Nous calculons ci-dessous les mobilités résultant de chacun des types
d’interaction pour hien préciser I'importance relative de ceux-ci, et sur-
tout pour mettre en évidence les domaines de température pour lesquels
I'un ou l'autre des processus est prépondérant. Nous effectucrons ces
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estimations pour un cristal de AgBr. Nous utiliserons la valeur m* =
0,35 m, qui est la valeur obtenue dans une recherche préliminaire 4}, pour
la masse du polaron.

1. Interaction éleciron-résean
En introduisant la valeur de a, Ia mobilité prend la forme (théorie de
Low et Pines);

B2 en? w1 pg
#r = [(a) 2GR c—nf m*® ¢ (

— 1)

Les valeurs numériques des différents symboles sont, pour AgBr, les
suivantes:

m* = 0,35 m, ' i o=1,05-10"erg. s

m =025m, ; 14 k =138 101 erg. (%
fly =11 l ¢ =480 -10-1 yes, cgs.
e =131 m,=91-10-8g -
n? =462 f =195°K

Dol g, =~ 30 M7 (cm? V-1 51

{en unégligeant le 1 devant I'exponentielle),
2. Diffusion par les impuretés ionisées

Nous utiliserons pour notre estimation la formule de Brooxs-HERRING
ol le terme logarithmiqué varie peu avec T et peut étre pris pour une
température moyenne de 100°K. Nous introduirons en outre pour la
densité des électrons de conduction la valeur # = 2-10'2 cm~? déji esti-
mée par ALLEMAND et RossEL'). Nous obtenons alors pour & la valeur

=210

En admettant une densité N; ~ 10'” cm~2 pour les impuretés ionisées'®),
la mobilité g, prend la forme-

gy~ 0,8 T3 (cm?® V-1 51

3. Diffusion par les impurelés neufres
11 est & remarguer que la diffusion par les impuretés neutres ne dépend
pas de la température. En admettant?®) une densité Ny = 2,5 - 1017 cm—3,
on obtient:
py =~ 1,1-10% (cm? ¥-1571)

4. Efjet des dislocations
Lorsqu'on exprime la mobilité en unités pratiques cm? V-1 s-1, Iex-
pression permettant d'estimer 1'effet des dislocations prend la forme:

1—1')2 1 m 1
— . 12 —
#a = 3,38-10 (1 ~2vl EEJZ om N

ou EjesteneVetlen A,
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Le coefficient de PolssoN pour un cristal cubique » = ¢,f{c, + ¢4}
s'obtient en msérant les valeurs des modules’ d'¢lasticité ¢, = 0,56 et
€1s = 0,33 pour AgBr, ce qui donne » ~ 0,37

1l est peu probable que N dépasse 10% cm—2 pour les cristaux compteurs
d’impulsions d’ionisation étudiésici. Avec 4 ~ 5 A,-de I'ordre de ld maille
cristalline et E; ~ 5 ¢V, et choisissant pour mfm, le rapport m*fm, =
0,35, on obtient:

He= 7531040 7 (em2 V-1 s1)

Ces différentes mobilités, de méme que la mobilité résultante donnée
par '
1 1

1 1
. + =
L Uy ta

sont représentées en fonction de T sur la figure 3.

On remarquera que l'interaction avec le réseau est prépondérante aux
températures relativernent élevées, alors que la mobilité semble étre con-
ditionnée principalement par les impuretds ionisées anx basses tempéra-

"

emi2ve

g7 I T '
0 50 100 150 T*K
Fig. 3
Variation en fonction de la température des inverses des mobilités dues respeetive-
ment A l'effet: » = du réseau parfait; 7 = des impurctés ionisées; N = des im-
purctésnentres; £ = des dislocations. R représentel’'inverse de la mobilité résuitante.
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tures.*) Les impuretés neutres et les dislocations semblent devoir jouer un
role secondaire au-dessus de 50°K et n'apporter qu'une faible correction
plus ou moins néghgeable suivant leur densité.

I11. Partie expérimentale
1. Principe de la mesure

Le cristal & étudier est placé dans le champ électrique produit par deux
électrodes planes. L'une d’elle, percée en son centre de trous trés fins,
laisse passer une impulsion derayons X. Les charges libérées dans le cristal
par l'irradiation se déplacent sous I'effet du champ électrique et induisent
sur 'électrode collectrice une impuision de tension qui est amplifiée et
observée sur ’écran d'un oscilloscope. Pour autant que I'impulsion ne soit
pas déformée par le dispositif électrenique, son temps de montée £* cor-
respond au temps de déplacement des électrons. Connaissant le champ E
appliqué au cristal et la distance & parcourue par les électrons, on obtient
la mobilité par la relation u = d/t*E.

Le schéma de principe du dispositif expérimental est donné par la
figure 4. L'émission pulsée de rayons X est commandée par un générateur

Tube & Porte Prd i .
rayons x cristal reampl @ Oscille

Tektronix 541

Générateur !

d'impulsions

Fig. 4
Schéma de principe du dispositif expérimental

d'impulsions qui synchronise simultanément le balayage de Y'oscilloscope
du type Tektronix 541. Les appareils composant cet ensemble sont dé-
crits plus loin.

Nous nous sommes efforcés de réaliser les conditions suivantes!

a) les charges libérées par l'impulsion de rayons X sont localisées 4 la
surface du cristal.

b) La durée de l'irradiation est suffisamment petite pour &tre négligée
devant le temps de transit.

*) L’influence de la branche acoustique doit se manifester nettement aux trés
basses températures. ol le nombre de phonons optiques excités tombe fertement.
Cependant pour les eristaux utilisds ici, l'eflet important des impurctds doit masqucr
complétement cette transition.
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c) Tous les électrons libérés traversent la totalité du cristal et atteignent
I'électrode collectrice; ceci revient 4 admettre un «Schubweg» supérieur
a I'épaisseur du cristal,

Avec ces hypotheses, au temps £ = 0, une charge @, est libérée en x=0
{fig. 3). Cette charge se déplace A la vitesse constante v et induit sur
I'électrode collectrice la charge

Q(f) = Qy-vid, tvariant deOai*

A Tentrée du préamplificateur, nous aurons une impulsion de tens'io_n
croissant linéairement en fonction du temps 4 conditions que RC » #*:

Vig== 20 _ L . (fig. 6)

avec C, = capacité du condeunsateur plan formé par les électrodes et C =
capacité d'entrée du préamplificateur 4 capacité du fil de connexion.

vl

[N [,

k=0

Fig. 5 ‘ Fig. 6
Principe de }a mesure Impauision linéaire induite sur
I'électrode collectrice

La mobilité est alors calculée par la relation indiquée plus haut.

En mettant an point une technique expérimentale permettant de satis-
faireles hypothéses ci-dessus, nous éviterons des calculs de correction sou-
vent délicats. L'utilisation des rayons X comme moyen d'cxcitation nons
a parn particuliérement intéressante car elle permet de réaliser les deux
premiéres conditions. Il est eu effet possible de choisir I'énergie des
rayons X de maniére 4 obtenir une pénétration déterininée. Dans notre
cas, I'anticathode du tube i rayons X étant en cuivre, et la haunte tension
de 25 a 30 kV, T'émission sera constituée essentiellement par la raic K
du cuivre (1,5 A) dont I'énergie cst de 8 kV. La pénétration de ce rayon-
ncment dans AgBr et AgCl est d’environ 10 microns; elle est trés faible
par rapport A I'épaissenr des cristaux qui varie de 24 5 mm. Nous pau-
vons donc admettre que les charges libérées sont localisées en surface.
Linfluence du épectre continu est d’autant plus négligeable que I'aréte K
d’absorption de Ag en atténue la partie située au-dessous de 0,5 A.



Etude ecxpérimentale du polaron 639

L’excitation par particules « remplirait aussi la condition ci-dessus, la
-pénétration des « dans les halogénures d’argent étant d'une vingtaine
de microns. Cependant, ALLEMAND ¢t ROSSELY) ont moniré que ces
cristaux étaient en general insensibles 4 une irradiation «. L’excitation
par rayonnement f§ et surtout celle par rayonnement y sont inadéquates
étant donnée leur grande pénétration.

Drautre part, les impulsions X obtenues sont périodiques et super-
posables, ce qui est beaucoup plus favorable ponr 1'observation & 1'oscil-
loscope. L'utilisation des rayons X donne de plus laliberté de travailler
avec une intensité variable. 11 est possible ainsi d’obtenir un signal d’am-
plitude supérieure & ceux produits par les § ou les y individuels, ce qui
est essentiel par suite des difficultés de I'amplification fidéle d’'impnl-
sions si faibles et rapides.

Les signaux de déclenchement produits par le générateur ont une durée
de 25 ou 50 mpus. La durée des éclairs de rayons X est certainement in-
férieure 4 ces valeurs. Les temps de transit des électrons variant de 0,5
a 2 us, 1l est légitime de négliger la durée de I'excitation.

Nous avons admis que tous les électrons atteignaient 1'électrode collec-
trice, ce qui est réalisé 4 condition que le trappage soit suffisamment
faible. En admettanti%) une concentration de trappes de l'ordre de
10" em—3 et une section efficace de 3-107% cm?, on voit facilement que
le 4Schnbwegs est de 'ordre de plosienrs centimétres. On doit donc s'at-
tendre & observer des impulsions lindaires. Si tous les électrons étaient
capturds par des trappes dont la densité est uniforme dans le cristal, 1'im-
pulsion aurait une allure du type 1 — exp(-- ¢/7).

2. Cristaux

Les cristanx utilisés proviennent de différentes sources. Le cristal AgBr
N° 1 a été obtenu en refroidissant lentement la substance fondue (10° par
heure). Les autres cristaux de AgBr ont été aimablement mis & notre dis-
position par la maison Eastman Kodak Company*). Les cristaux de AgCl
ont 6t¢ achetés auprés de maisons spécialisées dans leur production
industrielle,

Tous les cristaux de AgBr testés ont donné un signal mesurable. Par
contre, seuls 2 cristaux de AgCl ont pu étre utilisés ponr des mesures.
Une vingtaine d’autres ont été examinés. Quelques-uns donnaient un
signal trop faible pour permettre nne précision suffisante, tandis que la
plupart ne donnaient aucun signal. Certains cristaux fournissent nne im-
pulsion apprécable lorsqu'ils sont irradiés par les y mais sont pen on pas
du tout sensibles anx rayons X.

*} Nous tenons i exprimer nos vifs remerciements au Dr . UrsacH pour son
amabilité.
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La pénétration trés faible des rayons X exige 'des surfaces aussi par-
faites que possible du point dé vue cristallographique. Les cristaux sont
fréquemment polis sur du velours de soic imbibé d'une sclution de cya-
nure de potassium. La plupart ont été soigneusement recuits de lz ma-
niére siivante: la température est mainfenue pendant 20 4 50 heuvres 3
environ 20 degrés an-dessous du point de fusion. Elle esi ensuite abajssée
a raison de 10 degrés par heure. Cependant, contrairement 4 ce que men-
tionnent certains anteurs, nous n’avons pas observé d'effet sensible et
systématique sur le rendement.

Nous avons étudié Ia structure de quelques cristaux par rayonsX par
la méthode du ¢back-scatteringn. Il est apparu que la surface, méme
aprés un polissage cffectné en prenant de grandes précautions, n'est pas
monocristalline. Cependant, wne nonvelle analyse, aprés attaque du
cristal par un solvant sans polissage mécanique, révéle une structure
monocristalline. La structure mosaique est cependant assez prenoncée.

Plusieurs cristaux ont ¢té analysés spectrographiqnement. La concen-
tration des impuretés est dans tous les cas 4 la limite de sensibilité spec-
troscopigue (~ 10-%) sauf pour des impuretés de bore qui apparaissent
dans 3 cristanx (< 10-%) dent 2 ne sont pas comptenrs,

3. Porte cristal

A la température ordinaire, les cristanx polaires sont caractérisés par
une importante conduction ionique qui masque totalement la cenduction
électronique. Par_ conséquent, les mesures de mobilité par la méthode
utilisée ici ne sont réalisables qu'd basse température. La limite supéricure
se situe A environ 180°K. La limite inférienre accessible est déterminée
par la température de l'azote liquide. Le domaine de tempéraiure exploré
s'étend donc sur une centaine de degrés.

Le porte cristal utilisé est représenté dans la flgure . L'inertie ther-
mique est telle que, une fois 1'air liquide éliminé, la vitesse de réchauffe-
ment est d’enviren 20°C par heure ce qui permet une série de mesures a
des températures intermédiaires suffisamment constantes.

La partie anodique A du tube A rayons X pénétre dans la chambre
a vide et I'anticathode se trouve en face du cristal C.

La pression maintenue dans I'enceinte est généralement comprise entre
10-% et 10-*mm Hg.

4. Tube ¢ rayons X

L’émission pulsée de rayons X s'obtient en appliquant 4 la grille de com-
mande G (fig. 8) des impulsions de 25 ou 50 mus de durée et de 100 V
d’amplitude, suffisante pour débloquer la grille polarisée 4 — 60 V. Leur
fréquence de répétition cst comprise entre 60 et 1000 s—1. Une feuille de
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Fig. 7
Porte cristal

E = électrodes d'argent; & = cristal; R = réservoir 3 air liquide; M —= tube de
maillechort; B = colonneisolante en plexiglas; 4 = anticathode du tube & rayons
X, L; TH = thermocouple; Pr = connexion auw préamplificateur; P = vers les

pompes.
GOV 20KV
CBiG A
& -lo—i} ' —_<F
L
Fig. 8

Tube a rayons X
A = auticathode; G = grille de commande polariséc par une batterie de 60 V;
C = cathode; G-I == sortic du générateur d'impulsions.

Cu de 17 microns d’épaisseur sert d’anticathode et laisse passer environ
le 50%, des rayons X pour Virradiation du cristal.

L’intensité des rayons X a été contrdlée en comparant la luminescence
qu'ils produisent dans un cristal d’anthracéne 4 celle produite par les y
du Co%. A émission maximum du tube, on obtient un rapport d'environ
50 entre l'amplitude des impulsions X et celle des impulsions %, Par la
mesure du srise-time» des scintillatiovs, nous avons pu vérifier que la
durée des éclairs de rayons X est inféricure 4 celle des impulsions de com-.
mande du générateur.
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5. Préamplificatenr

L’électrode collectrice du porte cristal est reliée 4 la grille de commande
du tube d’entrée du préamplificateur par une connexion coaxiale. I'am-
plitude de I'impulsion de tension est inversement proportionnelle 2 la
capacité d'entrée; il est douc nécessaire de rendre cette derniére aussi
petite que possible. Le préamplificateur est fixé directement sur le porte
cristal pour diminuer la longueur du fil de counexion.

Les charges lihérées étaut de V'ordre de 10-25 C, les impulsions de ten-
siou 4 amplifier ont des amplitudes voisines du mV. 11 est de premiére
importance que le préamplificatenr svit & bruit minimun.

D'autre part, le temps de transit des électrons correspond au temps de
moutée de I'impulsion. Cette derniére doit &tre amplifiée saus déforma-
tions. Les temps de montée mesurés s’échelonnent de 0,3 4 1 us. Le rise-
time du systéme amplificateur doit done étre suifisamment inféricur a
ces valeurs. Le préamplificatenr ntilisé contient un premier étage mouté
en cascode et une boucle de contre-réaction. Ses caractéristiques sont les
suivantes: amplification = 20 fois; bruit ramené & l'entrée = 100 ;. V;
rise-time = 0,03 us. Le préamplificateur attaque directement l'entrée
d'nn oscilloscope Tektronix type 541. Le rise-time de 'unité d'amplifica-
tion (type 33/54 1) est de 0,014 us. Nons sommes ainsi assurés que les
temps mesurés sur 1’écran de I'oscilloscope correspoudent bien anx temps
de montée des impulsions a I'entrée.

IV. Observations et résultats

Avant d'étre introduits dans le porte cristal, les cristaux sont soigneuse-
ment Javés & ’eau distiliée, de maniére 4 éviter toute décharge en surface.
Ils regoivent ensuite une électrode sur la face non irradide, sous forme
d’une couche mince de peinture 4 base d'argent utilisée dans Ia prépara-
tion des circuits imprimés. Cette électrode, adhérant parfaitement au
cristal, assore le contact avec I'électrode collectrice, et d'autre part garau-
tit 'homogénéité du champ électrique. Nous avons renoncé a une telle
électrode sur la face irradiée, pour limiter au maximnm I'absorption des
rayons X, aprés nous &tre assurds que son absence n’avait pas d’inflnence
sur les mesures. ' : o

Le refroidissement des cristaux est effectué généralement en trois 4
quatre henre$ €t d’une maniére coutinue, ceci pour éviter des tensions
dues 4 de brusques variations de températore. Le cristal est ensuite main-
tenu pendant une & deux heures i la température de l'air liquide. Les
mesures sont effectnées lors du réchauffement; la durée de chaque mesnre
est d'environ 10 s.

Le champ appligné au eristal varie de 2500 2 6500 Vem~! snivant les
cas. Nous avons contrélé que dans ce domaine, la proportionnalité entre
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I'inverse 1/t* du temps de montée de I'impulsion et le champ E était véri-
fiée. L.e nombre de séries de mesures pour chaque cristal est de 3 4 8.
Entre les séries de mesures, les cristanx ont été polis ou méme quelques-
fois recuits. On verra plus loin que ces traitements n'altérent pas la cohé-
rence des résultats entre les différentes séries.

La figure 9 a et b montre deux impulsions caractéristiques. La varia-
tion du temps de montée avec la température est bien mise en évidence.

Fig. 9

Impulsions de conduction (temps de balavage: 0,3 s cm=}.
a=AgBr N°1, T"=112°K; b= AgBr N°1, T = 172°K; c = impulsion non
lindaire caractéristique d’un fort trappage.
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On remarquera également la linéarité des impulsions qui confirme un
trappage peu important des électrons. Les coudes parfaitement marqués
aux extrémités des impulsions indiquent également que la quasi-totalité
des charges libérées atteignent F'électrode collectrice. La fignre 9¢ repro-
duit une impulsion non linéaire, caractéristique d'vn cristal avec fort

trappage.

Effet de polarisation

Nos mesures ont mis cn évidence le phénoméne suivant: si l'intensité
des rayons X est angmentée, 'amplitude de I'impulsion de conduction
croit jusqu’d unc certaine limite, puis elle décroit rapidement ct
disparait totalement. Dans certains cas, Timpulsion réapparait
une ou deux henres aprés l'arrét de I'irradiation mais, généralement, il
est nécessaire de ramener le cristal & la température ordinaire pour res-
taurer I'état initial. Cette intensité critique des rayons X peut varier sui-
vant le cristal d'un facteur 5 4 10. Ce phénoméne est trés probab]ement
dil & un effet de polarisation.

Newron1%) g étudié les efiets de charge d’espace dans le diamant. Ce-
pendant, il considére un cristal homogéne avec une densité de trappes
constante. Dans ces conditions, la recombinaison électrons-trous et le
trappage d'électrons sont négligeables dans la région superficielle irradiée.
Nous pensons gque dans notre cas, la recombinaison et le trappage sont
au contraire beaucoup plus importants dans une zéne superficielle forte-
ment perturbée que dans le volume dn cristal. Nous en donnons pour
prenve le fait que la sensibilité du cristal aux y n’est pas altérée malgré
la disparition de I'impulsion due aux rayonsX. ALLEMAND et RosseL5)
ont déja mis en évidence un phénoméne semblable.

On peut estimer la grandeur de l'effet de la facon suivante: on admet
I'existence, 4 nne profondeur @, d'une barriére de trappes & électrons
portant une densité de surface o de charge capturée. Un simple calcnl
d’électrostatique montre gne dans I'épaisseur a du cristal, le chamyp prend
la valeur:

E, =Vyd—{4zole)- (1 —ald).

Puisque seule vne zone superficielle pent étre fortement polarisée, on aura
afld < 1. 1l snffit dés lors d'une densité d'environ 2- 10'0 électrons par cm?
pour produnire nn champ de 3 19* V em~!, annnlant le champ E, extéricur.
Ceci suffit a expliques la disparition de V'impulsion pour les intensités
d’irradiation utilisées.

11 n’est donc pas possibie d'améliorer le rapport signal sur bruit de nos
impulsions par augmentation de l'intensité d'irradiation an-delad d'une
certaine limite. Lors de nos mesures, nous avons toujours maintenu 1'in-
tensité du rayonnament ncttement en dessous de la valeur critique, en
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nous assurant que la forme de 'impolsion {amplitude et temps de moniée)
v’était pas affectée par une irradiation méme prolongée.

Nous donnons sur la figure 10 les résultats de 6 différentes séries de
mesures se rapportant au cristal AgBr N° 1. Nous avons porté la mobilité
en fonction de la température pour mettre en évidence d’nne part t'allure

4004+ H

300

200

Liele)

1 1 L
- 680 80 100 120 40 160 T*K

Fig. 10
Mobilité dans AgBr N°1

de la courbe, et d’antre part la reproductibilité des points correspondant
anx différentes séries. Les erreurs affectant les points de mesvre ne sont
pas reproduites pour ne pas charger le dessin. Elles sont de 1 4 2%, svr la
température et de 5 4 109 sur la mobilité. On remarquera que vers les
basses températures {oh les erreurs affectant la mobilité sont plus grandes
et atteignent 20%,) la courbe ne snit plus la forme exponentielle. L'in-
fluence des impnretés ionisées semble devenir importante, sans tontefois
&tre prédominante.

Cette influence est par contre trés nette et beancoup plus importante
dans le cas du cristal AgCl N° 1 (fig. 11) o on observe un maximum de
la mobilité vers 110° K.

Sur les figures 12, 13, 14, 15 ¢t 16, nous avons porté le logarithme de la
mobilité en fonction de 'invers de la température. Les figures se rappor-
tent respectivement anx cristaux AgCl N° 1 et AgBr N°1 a 4.
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Fig. 11
Mobilité dans AgCl N°1
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Fig. 12
Mobilité dans AgCl N*° 1
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Fig. 14
Mobilité dans AgBr N° 2

V. Discussion des résultats et comparaison avec les théories
-du polaron

1. Validité du y mesuré
Nous estimons que, dans le cas de AgBr tout au moins, la mobilité
mesurée est bien Ja mobilité microscopique et qu'il n’y a pas lieu de tenir
compte d'un effet de ¢multiple trapping» comme l'indiquent KoBayAsSHI
et Brown17). Les constatations suivantes appuient notre point de vue:
a} Les valeurs de la mobilité obtenues pour différents cristaux sont
cohéreutes. Les cristaux étant de provenances trés différentes, il est pro-
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Fig. 15
Mobilité dans AgBr N° 3
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Fig. 16
Mobilité dans AgBr N° 4

bable que la concentration des trappes varierait fortement de l'un i
I’autre, ce qui se manifesterait par une dispersion plus grande pour la
mobilité.

b) Les impulsions observées sont linéaires. Un trappage prononcé se
manifesterait par une courbure du front d’'impulsion (fig. 9c}. Ceci excint
la présence de trappes profondes,

¢) Un «multiple trapping» par trappes pen profondes aurait pour effet
d'étaler le groupe de charges en mouvement. Le décrochement trés net
par lequel se terminent nos impulsions est incompatible avec une telle
dispersion des électrons dans leur mouvement.
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2. Domaine expérimental de lompérature ef validité des hypothéses théorigues

Les expressions théoriques de 1a mobilité sont valables 4 condition que
kjt € kT ol 7 représente l'intervalle de temps entre deux collisions. T est
lié A la mobilité par la relation g = {¢/m*) 7. Pour une masse du polaron
égale 4 0,3 m, et une mobilité de 100 em?® F—1s~! correspondant & unc
température 1" = 150°K, fifr ~ 5-10-Y erg devient du méme ordre de
grandeur que £27*). La mobilité croissant exponentiellement lorsque la
température diminue, la condition sera parfaitement satisfaite aux trés
basses températures. Il n’est pourtant pas possible d’effectuer les mesures
au-dessous d'une certaine lhimite, ear la mobilité est alors déterminée par
la diffusion de I'électron sur les impuretés; la température eritique au-
dessous de laquelle 'influence des impuretés est prédominante se situe,
sulvant les cristaux, entre 70 et 100° K. Nos mesures sont dong effectuées
dans un domaine de fempérature situé A I'intérieur des limites de validité
des expressions théoriques.

D’autre part, I'expression de la mobilité est surtout valable pour
T € 0, ce qui permettrait de négliger le terme — 1 dans le facteur
(%" — 1) caractérisant la statistique des phonons. La valeur prévue de
# étant voisine de 200 pour AgBr, le fait de négliger — 1 par rapport a
I'exponentielle entraine dans notre domaine de mesure des erreurs variant
de 10 4 25%,.

La théorie du polaron conduit 4 une loi exponentielle paur la mobilité.
Un des points essentiels de cette théorie est le fait de considérer I'inter-
action de 1'électron avec la branche optique des vibrations du réseau
comme prédominante, L'interaction de I'électron avec la branche acous-
tique conduit pour la mobilité 4 une loi en T-%/2 ce qui est le cas pour les
cristaux de valence a I'approximation d'une surlace d'énergie sphérique.
Comme nous le verrons ci-dessous, nos résnltats expérimentaux dennent
une probabilité nettement plus grande pour une courbe exponentielle
que pour une courbe du type T3/,

Il faut remarquer que la grandeur § qui intervient dans le facteur ex-
ponentiel a un earactére purement statistique, et qu’elle pourrait ne pas
coincider avec Fw /k, w, étant une grandeur dynamique caractéristique
du eristal. Rigoureusement ce ) statistique n’a pas nécessairement une
valeur fixe; il est susceptible de varier suivant l'intervalle de tempéra-
ture envisagé. Les valeurs de # déduites de nos résultats expérimentaux
sont en bon accord avec la valeur fiew,/k déduite des propriétés optigues.
I1 n'y aura donc pas lieu dans notre travail de faire une distinetion entre
les valeurs statistique et dynamique de 0. Ceci signifie qu'on peut, en
bonne approximation, faire intervenir dans la statistique des phonous
la seule fréquence w(k = 0).

*) Comparer note en page 631.
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Les deux points ci-dessus constituent des arguments en faveur des
hypothéses sur lesquelles se fonde le modéle du polaron et nous autorizent
4 analyser nos résultats sur la base des théories construites sur ce modéle.

3. Compararson des résuitats avec la théoric

A. Théorie de Low et PINES

Nous avons fait une premiére analyse des résultats en admettant une
exponentielle du type y = A¢%?. Bien que les valeurs que nous dédui-
rens ne soient qu'indicatives, par le fait que nous négligeons — 1 devant
T'exponenticlle, nous avons jugé cette analyse utile. 1! est en eifet pos-
sible de déterminer les coefficients de 'exponentielle par un caleul de
moindres carrés qui tient compte de la dispersion des points de mesure et
donne les erreurs affectant les coefficients.

Le facteur A dépend de i, mi*, wet 8. o et m* sont eux-mémes fonctions
de m. 11 est ainsi possible d’exprimer 4 en fonction de m et 8. Nous pou-
vons dés lors représenter In 4 en fonction de 17 Les figures 12, 13, 14,
15 et 16 montrent que, dans cette représentation, les points de mesure
correspondant anx températures les plus élevées s'alignent autour d'une
droite. La pente de cette droite, caleulée par les moindres earrés, donne
1a valeur de 6. Celle-a étant connue, nous pouvons calculer la valeur de
la masse effective = de I'édlectron & partir de 'ordonnée a I'origine et
ensuite les valeurs de o et m*.

Les propriétés diélectriques et optiques earactéristiques des cristaux
AgCl et AgBr sont repreduites dans le tableau T.

Tableau I
o Ny,
£ n? w,{s71) w5 8(°K) abre
AgCl 12,3 4,01 2,00 10 3,50 - 1018 267
AgBr 13,1 4,62 1,52 - 10 2,55 - 10% 195

Les mobilités peuvent alors étre mises sous une forme dépendant essen-
tiellement des deux seuls paramétres et f = wmefm,:

102 1 .
AgCl Uy = f(a} Vel (1 - ﬁllu)a P (Cm2 11 s—l)
g (1411, v
1,20« 102 1 T 171 e
AgBr: u, = f(o) i i e {em2 V-1 571
prit (]‘+9,30 bﬁ‘)

oi f{e) &~ 1,1,
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Nous n'indiquerons que les valeurs de § obtenues pour les différents
cristaux par le procédé de calcul indiqué plus haut (tablean 17T).

Tableau 11
0°K
AgCl N°| 346 4 14
{AgCl N°2 247 -4 29)
AgBr N°1 201 + 6
AgBr N°2 183 412
AgBr N°3 182 415
AgBr N4 188 4+ 14

Le résultat se rapportant au cristal AgCl N° 2 doit étre considéré comnie
une indication seulement. Le signal observé était faible et I'impulsion
n'était pas linéaire, de sorte que son temps de montée est mal défini.

Pour plosieurs de nos cristaux, nous avons adapté une courbe en I3/
aux points expérimentaux. Les cocfficients de cette courbe, calculés par
les moindres carrés, sont affectés d'une errenr deux fois plus grande que
celle obtenue pour les coefficients de 'exponentielle. La probabilité d'une
Ioi exponentielle pour la mobiiité apparait donc nettement plus grande
que celle d'une loi en T3/,

L’analyse des résultats expérimentaux sur la base d'une loi du type
w=A (T — 1) ne peut pas se faire d’une maniére simple par la mé-
thode des ‘moindres carrés. Nous avonsg alors porté graphiquement
1n {z)A,) en fonction de In(6,/T) oh 4, et §, sont des constantes voisines
des valeurs attendues pour A4 et # (fig. 17), Nous avons calculé la courbe
¥ = ¢* — 1 et construit la représentation de In v en fonction de In x. Les
points expérimentaux doivent ponvoir étre ajustés sur la courbe caleulée.
Le déplacement vertical des coordonnées donne In (4/A,) et le déplace-
ment horizontal In (6/8,).

Daus une premiére approximation, § est déterminé en ne considérant
que les points correspondant aux températures les plus élevées. Nous
admettons cnsuite que seules les impnretés ionisées interviennent dans
un terme correctif dn type B - 73/2 et nous calculons ce terme correctif
sur la base des points précédant immédiatement le maximum. La courbe
expérimentale est alors corrigée et A et # sont déterminés dans une se-
conde approximation. Nous avons constaté qu'il était possible de varier
I'exposant de ¥ dans le terme correctif entre 1,2 et 1,7 sans que les résul-
tats soient maodifiés de plus de 1 4 2%, '

A ct § étant connus, nous pouvons déterminer successivermnent s, o et
m*, Les valeurs obtenues sont donmées dans le tablean TT1. Les erreurs
affectant ces valeurs ne pouvant pas se calculer, nous admettrons qu'elles
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1 ! 1 1 1
1 2 5 or
Fig. 17
Cristal AgBr N°1
La mobilité est portée en fonction de 'inverse de la températnure,
¥ Points expérimentaux.

— ~ « Courbe expériiwcntale; o = Points corrigés.
Courbe thdorique. (Sculs les points expérimemianx ayant vie préeision suffi-
sante sont pris en considération.)

sont identiques i celles obtenues par le caleul des moindres carrés gui
tenait compte de la dispersion des points expérimentanx. La derniére
colonne indique le rapport #*fm, mesuré par BrRown et Dart!®) et
KonavasHr et Brown7).

Tablean 111

0°K o mfm, | m*fm, m*jm m*/m,
AgCl N°3 13504 15 2,13 0,35 0,47 1,34 ) 0,2818
{(ApCl N°2 [250 & 30 1,50 0,10 0,15 1,50) |[ 0,409
AgBr N°1 |210 & 6} 1,77 0,21 0,27 1.29
AgBr N°2 |191 4- 12 1,66 0,17 0,22 1,30
AgBr N°3 | 200 &+ 15 1,76 0,20 0,26 1,30
AgBr N°4 [167 - 14 1,73 0,16 0.21 1,31

On constate en comparant avec le tableau IT que Jes valeurs obtenues
pour & ne sont pas modifiées de fagon significative.

Dans le cas de AgCl, les résultats ne sont pas trés cohérents. Pour le
cristal N°1, I'éeart entre notre valeur de 0 et la valeur semi-théorigue est
de 30%,. Cependant, les valeurs obtenues pour le cristal N° 2, bien que
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n'ayant que le caractére d'une estimation, laissent supposer qu’on doit
s'attendre & obtenir en moyenne des valeurs plus correctes.

Dans le cas de AgBr par contre, les valeurs obtenues pour @ sont en bon
accord avee la valeur semi-théorique. Ce fait confirme une interaction de
I'électron avec la branche optique ct fournit une justification du modéle
du polaron.

Dans le cas du cristal AgCl N° 1, nous avons essayé d'adapter une
courbe en T3/ 3 la partie basse température de nos résultats, Il n'est pas
possible d’obtenir un accord satisfaisant entre les courbes théorique et
expérimentale. L'exposant devrait étre nettement plus grand que 3/2.
Cependant, I'imprécision des mesures dans ce domaine ne permet pas de
faire une analyse guantitative des résnltats. Nous pouvons néanmoins
supposcr que, d’unc part, les impuretés neutres et les dislocations n'ont
pas mie influence négligeable dans ce domaine de température. D’autre
part, onn pourrait mieux rendre compte de l'allure de la courbe expéri-
mentale aux trés basses températures (fig. 11 et 12} par la théorie de
BLaTTY) pour la diffusion par les impuretés 1onisées.

B. Théorie de FEYyxMan-ScnuLntz

La comparaison des résnltats expérimentaux avec la théorie de FEYN-
MAN-SCHULTZ se fait le plus aisément en exprimant la mobilité sous la
forme:

s G-ty

B=ane 2 e/ m* 0 of
ofl i - v,/ (2 Bewfm)1 12
() = LA

Dans le domaine des valeurs de « caractéristiques des cristaux étudiés,
soit 1.5 £ « £ 5, la fonction F(x), obtenue par interpolation des valeurs
numériques de SCHULTZ, est représentée avec une erreur ne dépassant pas
19, par l'expression:

{1 4 0,525 o) f{w — 0,0532 % — 0,0116 a?)

On constate en particulier qu’elle reste comprise entre 1,17 et 1,24 pour
1,5 < o 4. Elle peut donc étre considérée, 4 une approximation suf-
fisante, comme constante et égale 4 1,20.

D'autre part, m*/m est donné & mieux de 2%, pour le domaine 1,5 <
o < 4 par le polynéme

¥ =1 + af6 + 0,025 a® + 0,004 o

qui est 'expression indiquée par FEvynsman avec 'adjonction d'un terme
en o pour 'adapter aux résultats de ScHULTZ obtenus par calculatrice
électronique.
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Ainsi, u, s'exprimera au moyen des deux seuls paramétres @ et o par
I'expresston numérique suivante:

4, = 1,07 - 108 (} — %) W ot _ 1) (em v-1579)

mE 0E 2

m=337-10 (2 ) 107 (27 — 1) pour AgCl
s = 2,35 - 100 (; :T) ot (%7 — 1) pour AgBr

On obtient dans ees eonditions les résultats indiqués dans le tableau IV

ci-dess .us. (Les valenrs de @ sont naturellement les mémes que celles du
tableau IIL)}

Tableau IV

a - mim, m*fm, m*m
AgCl N°1 343 0,85 1,58 1,96
(AgCl N°2 217 0,26 0,39 1,50)
AgBr N°1 2,75 0,51 0,85 1,67
AgBr N°2 2,55 0,40 0,64 1,61
AgBr N°3 2,77 0,49 0,83 1,69
AgBr N°4 2,67 0,38 0,63 1,65

Il n’existe pas d’estimation théorique précise de la masse effective
dans un réseaun polaire. TieBs!?) dans son étude du centre F dans NaCl
estime que #mfm, est voisin de 1.

Les travaux de PERAR (voir réf. 2) {approximation quasi adiabatique)
sur I'énergie de dissociation thermique des centres I dans les halogénures
d’alcalins lui permettent de tirer m/m, de la eomparaison avec les valeurs
expérimen:ales de cette énergie. Ses résultats sont compris entre 1,70 et
3,25 mais ne semblent pas ponvoir étre retenus étant donnée la valenr
rulativement faible du coefficient de couplage o.

Les résuitats que nous avons obtenus sur la base des denx théories
utilisées indiquent que mfm, ne dépasse pas 0,5. Par contre les deux
théories fouruissent des valeurs nettement différentes pour la masse du
peolaron; d'une part de {'ordre de 0,20 1, d"autre part voisine de 0,75 m,
soit une différence d™un facteur 4.

VI. Conclusions

1. Nos expériences n’ont pas mis en évidence une conduetion par trous
positifs. Ces derniers ont vraisemblablement une masse effective trés
élevée. Il est en effet peu probable que la densité des trappes soit beau-
coup plus grande pour les trous positifs que pour les électrons,
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2. Pour tous les cristaux, il existe une zone superficielle fortement per-
turbée dans laquelle la densité des trappes est plus élevée que dans le
volume du cristal. Ceci impose une limitation de l'intensité d’irradiation
pour éviter la formation d'une charge d'espace importante, susceptible
d’empécher toute conduction.

3. Les cristaux de bromure d'argent semblent avoir une sensibilité pour
la détection des radiations jonisantes nettement supérieure 2 celle des
cristaux de chlorure.

4. L'influence de la diffusion de I'électron par des impuretés ionisées
apparalt nettement et suffit 4 expliquer la décroissance de la mobilité
aux basses températures (< 100°K); une loi en T®/2 parait toutefois
douteuse,

L'intervention d'un effet de «multiple trapping» nous semble exclue
étant donnée la forme des impulsions observées,

5. Le modéle du polaron faisant intervenir une interaction de 'électron
avec la seule branche optique des vibrations du réseau est confirmé.

6. Le domaine de température exploré n’est pas suffisamment étendu
pour permettre 'étude d'une variation éventuelle du @ statistique avec
la température. Sur I'ensemble du domaine, ce @ est en bon accord avec
le § dynamique correspondant 3 la seule fréquence w{k = 0),

7. Les valeurs obtenues pour la masse du polaron paraissent raison-
nables, Cependant, I'écart entre les valeurs déduites sur la base des ex-
pressions de Low et PiNEs d'une part et de Scuuitz d'anire part est
considérable,

Dans le cas de AgCl, I'expression de Low et PiNEs donne unc masse
nettement inférieure A la masse m,, tandis que celle de ScHULTZ denrie
une valeur de m* supéeieure 4 ..

Dans le cas de AgBr, les deux masses du polaron sent inférieures 2 la
masse de I'électron libre bien que différentes d’un facteur 4 environ.

®

8. Notre étude expérimentale ne fournit pas de donnée susceptible
d’appuyer I'une des théories en faveur de 'antre, Seule une détermination
directe de la masse du polaron, par résonance cyclotron sur des cristaux
trés purs par exemple, donnerait une valeur indépendante des méthodes -
de calcul théoriques et servirait de test de validité pour celles-ci.

Je tiens _exprimer ici ma reconnaissance au professenr J. ROSSEL pour
les précieux conseils qu'il m'a prodigués tout au long de ce travail, Je
remercie le professenr CH.-G. BoissoNnas pour les entretiens qu’il m’a
accordés, ainsi que mes collégues de I'Institut de Physique.

Mes remerciements vont également _la Commission suisse de la Science
atomique dont I'appui financier a permis la réalisation de ce travail.
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