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ELECTROLUMINESCENCE GAZEUSE :
ETUDE DE LA BRILLANCE ET DE L’INTENSITE DE COURANT

Par Jeaxn HOARAU,
Laboratoire de Physique M.P. 1, Faculté des Sciences, place Victor-Hugo, Marseille (3¢).

(Regu le 17 avril 1968.)

Résumé. Une cellule électroluminescente gazeuse est constituée de deux armatures
planes dont I'une est métallique et I'autre en verre électroconducteur recouvert de mica. Le
gaz (air ou azote) d’une épaisseur de 20 a 80 p. est soumis a un champ alternatif de 1054 10¢ V/cm.
I’étude de la brillance de cette cellule gazeuse montre certaines analogies entre électrolumi-
nescence gazeuse et électroluminescence de solides organiques lorsque nous comparons ’action
de la tension et de la fréquence, et que nous observons les spectres d’émission et les ondes de
brillance. L’étude de l'intensité de courant fait apparaitre les analogies et différences entre
Peffet couronne en champ alternatif et 'effet dans les cellules gazeuses soumises au méme
champ.

Abstract. A gaseous electroluminescent cell is constructed of a metal electrode and
an electrode of conducting glass covered with film of mica (thickness 30 p) necessary to
avoid electrical breakdown. The gas (air or nitrogen) is placed between the film of mica and
the metal electrode. The thickness of gaseous layer varies from 20 to 80 p and alternating
fields from 10° to 10¢ V/cm are employed. The study of the brightness emitted by this gaseous
electroluminescent cell shows some analogies between gaseous electroluminescence and that of
organic solids. These analogies are shown if we compare the effect of applied voltage
and frequency on the brightness and if we observe the emission spectra and brightness waves.
Study of the current shows analogies and differences between the alternating-current corona

and discharge into gaseous electroluminescent cell.

I. Introduction. — A la suite des travaux de Berna-
nose et Vouaux [1 &4 4], nous nous sommes proposé
d’examiner si des isolants organiques tels que I’anthra-
céne, le phénanthréne peuvent émettre de la lumieére
sous Deffet d’un champ alternatif. Nous avons pu
observer que des cellules réalisées a partir de produits
organiques présentaient le phénomene classique de
décharge gazeuse (1).

C’est cette constatation qui nous a amené a réaliser
et étudier des cellules électroluminescentes gazeuses de
mémes caractéristiques que les cellules organiques de

(1) Dans un mémoire récapitulatif d’un travail de thése
actuellement en préparation, nous développons les condi-
tions d’apparition dans certains diélectriques de micro-
bulles dans lesquelles se produit la décharge gazeuse.
Quelques auteurs {5, 6] ont étudié I'électroluminescence
organique en plagant leurs cellules sous un vide suffisant
(10~ mm Hg) de fagon i éliminer la décharge gazeuse.
Cependant, nous pensons que, dans le cas ou les bulles
sont emprisonnées dans le diélectrique du condensateur
électroluminescent, le vide autour de la cellule ne suffirait
pas a les dégazer.
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Bernanose et a comparer les résultats obtenus dans
les deux cas.

Dans cet article, nous développerons, d’une part,
la comparaison entre électroluminescences du gaz et
du solide organique tel que l’'orangé d’acridine, et
d’autre part quelques résultats propres a 1’électrolu-
minescence gazeuse : évolution en fonction de la
tension du maximum de brillance correspondant a
une pression optimale caractéristique du gaz considéré,
étude des analogies et différences entre I’effet couronne
et la décharge gazeuse des cellules électroluminescentes.

II. Généralités. — 1. PHENOMENE D’ELECTROLUMI-
NESCENCE. — On emploie de plus en plus le terme
d’¢électroluminescence pour désigner la propriété que
possédent certaines substances solides de s’illuminer
sous l’action d’un champ électrique variable. Ici, pour
des raisons de commodité, nous parlerons d’électrolu-
minescence minérale, organique ou gazeuse suivant la
nature du diélectrique soumis au champ variable. Une
cellule électroluminescente a diélectrique gazeux ou
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solide est constituée de deux armatures dont I'une est
métallique et ’autre en matériau transparent. Il s’agit
en général d’une lame de verre rendue conductrice
en surface (%) (fig. 1). Le diélectrique dont 1’épaisseur
varie de 20 a 80 w est soumis & un champ électrique

MICA ELECTRODE TRANSPARENTE

AR AT

ELECTRODE METALLIQUE
DIELECTRIQUE SOLIDE OU GAZEUX

Frc. 1.

élevé (105 a 10% V/cm). Pour éviter le claquage, on
ajoute une lame de mica entre les armatures; cette
lame est généralement collée a I’électrode transparente.

Remarque. — Darveniza [7], Jones et Angerer [8]
montrent que certains composés organiques fluores-
cents solides ou liquides émettent de la lumiére sous
Peffet d’un champ continu. Dans ce cas, nous notons
d’une part que la tension appliquée a la cellule est
voisine de la tension disruptive du matériau utilisé et
d’autre part que la cellule n’est pas protégée du
« claquage » par une substance a haute rigidité
diélectrique telle que le mica. En présence de ce
matériau, nos cellules & gaz ne s’illuminent pas sous
Paction d’un champ continu.

2. ELECTROLUMINESCENCE MINERALE [9, 10, 11]. —
Ce phénomene a été découvert par Destriau. Parmi
les différents mécanismes [12, 13] proposés pour expli-
quer Veffet Destriau, citons le processus d’excitation
par chocs formulé par l’auteur [14]. Suivant cette
hypothese, ’auteur admet qu’un centre luminogéne
est excité par le choc des électrons de la bande de
conductivité accélérés par le champ. L’émission lumi-
neuse a lieu lorsque I’électron retombe dans le centre.
Curie [15] donne un schéma clair des phases d’excita-
tion des centres et d’émission de lumiére.

Destriau montre que la brillance (3) B des cellules
minérales est donnée par la relation bien vérifiée par
Pexpérience :

B = AE?%e™YE (1)
b = hv/eh, (2)

4 étant une constante, E le champ, Av quantum
d’énergie, A, libre parcours moyen des électrons dans
la direction du champ.

avec

(%) Dans la figure 1, c’est la surface inférieure du verre
qui a été rendue conductrice par pulvérisation a 700°
d'une solution a base de chlorure d’étain.

(®) Actuellement, on dit luminance. Ici nous continuons
a utiliser le mot brillance qui est encore usité en électro-
luminescence du solide.
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Destriau montre que, par suite d’'un champ anta-
goniste venant des charges d’espace, il existe entre le
champ appliqué E, et le champ interne E figurant
dans (1) la relation :

E = _4_EO___
V1 4 (drfepw)?

e constante diélectrique du milieu, p résistivité, @ pul-
sation. E est en avance de phase par rapport a E,
d’un angle ¢ tel que :

tg o = 1/epo. 4)

Ce champ E explique que les ondes de brillance (%)
soient plus ou moins décalées en avant de l’angle ¢
par rapport a la tension appliquée.

(3)

3. ELECTROLUMINESCENCE ORGANIQUE. — Découvert
par Bernanose [1], ce phénomeéne a lieu lorsqu’on
soumet a un champ électrique alternatif des pellicules
de cellophane ou de papier imprégnées d’un composé
organique fluorescent (dérivé de ’acridine).

L’ensemble des résultats obtenus par Bernanose
montre que :

— la formule de Destriau (1) est convenablement
vérifiée,

— laugmentation de la fréquence 4 tension constante
fait croitre la brillance qui se sature aux fréquences
élevées (103 a 10° Hz),

— les spectres d’émission d’électroluminescence sont
les mémes que ceux de fluorescence avec quelque-
fois des bandes d’émission nouvelles fournies peut-
étre par électroluminescence.

Pour expliquer I’électroluminescence, Bernanose
avait pensé initialement & une activation directe des
molécules par le champ électrique; il s’est ensuite
demandé s’il n’était pas préférable de supposer que
Pexcitation des molécules est due aux électrons exté-
rieurs accélérés par le champ (conception de Destriau).

Nous avons signalé quelques auteurs [5, 6, 7, 8]
qui, 4 la suite de Bernanose, ont étudié 1’électrolumi-
nescence organique. D’autres auteurs [16, 17, 18] ont
publié des travaux sur ce phénomene. Etant donné la
diversité des résultats obtenus, il est difficile de les
rappeler ici. Nous nous bornons a noter les quelques
points suivants :

Le processus d’excitation des centres luminescents
par chocs d’électrons accélérés par le champ (concep-
tion de Destriau) n’est pas le seul admis pour expliquer
I’électroluminescence organique. D’autres mécanismes
sont proposés pour interpréter ce phénomene. Citons
par exemple la recombinaison électron-trou évoquée
en particulier pour expliquer I'électroluminescence
retardée signalée par Sano et ses collaborateurs [18].

Les électrons responsables de I’excitation des centres
luminescents sont d’origines diverses. Ils proviennent

(4) Courbe représentant la variation de la brillance en
fonction du temps.
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soit des électrodes [8, 18], soit d’impuretés telles que
le « carbon black » [17] qui peuvent en émettre par
effet de champ, soit encore des phénomeénes d’ava-
Janches analogues a ceux qui se produisent dans la
décharge disruptive [7].

Signalons que d’autres formules, autres que celles
de Destriau, ont été suggérées pour rendre compte de
P’allure des courbes donnant la brillance B en fonction
de la tension appliquée V. En particulier, Hartman
et Armstrong [5] proposent une relation entre B et V
dans laquelle la fonction représentant f( V) est formée
de deux facteurs dont ]’un est proportionnel & ¢~¢onst-V'1/2
et lautre & ¢~const-V,

4. ELECTROLUMINESCENCE GAZEUSE. — Pour compa-
rer les résultats obtenus en électroluminescences orga-
nique, anorganique et gazeuse, nous avons fait diffé-
rents travaux [19 & 21] sur D’électroluminescence
gazeuse dont I’étude constitue ici un exposé plus
complet.

Avant de présenter I’ensemble des résultats, nous
rappelons briévement deux processus principaux qui
semblent intervenir dans les cellules gazeuses.

Processus o (mécanisme de Townsend)

o est le nombre de paires d’ions (?) produits par
un électron sur un trajet de 1 cm dans la direction du
champ. Townsend montre [22] que :

%: Ae™ 775 )
avec
A=1p,p et B= TV, p

p pression du gaz, A, libre parcours moyen de I’électron
et V; potentiel d’ionisation effective.

Townsend montre que o passe par un maximum
pour une valeur p,, de la pression du gaz étudié telle
que :

m = E[B.

Processus ¢ (mécanisme « streamers ») [23, 24, 25] :

L’électron initial donne naissance & une avalanche
d’électrons secondaires qui laisse derriere elle une
charge d’espace positive produisant des traits lumi-
neux instables appelés canaux ou « streamers ». Ce
processus se rencontre surtout dans les gaz impurs
(air) et nécessite un minimum de distance interélec-
trode, des champs et pressions de gaz élevés.

Remarque. — Par analogie avec le coefficient d’ioni-
sation a/p, on peut définir un coefficient d’excitation e/p
qui passe par un maximum comme ofp pour des
valeurs optimales de Efp variant suivant le gaz.

ITI. Dispositifs expérimentaux. — La cellule que
nous avons le plus souvent utilisée (fig. 2) est formée
de deux espaces interélectrodes A et B en forme de

(%) Chaque paire d’ions est composée d’un électron et
d’un ion positif.

ELECTROLUMINESCENCE GAZEUSE
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couronne et de 40 p d’épaisseur. Dans la zone A, le
gaz est a la pression atmosphérique, alors que dans
la zone B on peut faire varier la pression de 0 a
760 mm Hg.

Un autre type de cellule (fig. 3) a été utilisé pour
comparer 1’électroluminescence et la luminescence
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provoquée par décharge gazeuse de I’orangé d’acri-
dine. La décharge a lieu dans une petite cavité conte-
nant de P’air sous pression atmosphérique, d’épais-
seur 20 u et placée entre le mica et la cellophane
teintée ou non.

Les cellules sont alimentées soit en signal sinusoidal
de 50 4 10% Hz, de 200 & 2 500 volts efficaces, soit en
signaux carrés de 50 a 1 000 Hz, de 100 a 1 000 volts
créte a créte, soit encore en signaux redressés sinu-
soidaux a une alternance.

La mesure des intensités de lumiére est faite grace
a un photomultiplicateur dont le courant est envoyé
soit & un picoampéremetre, soit a un oscilloscope.

Pour P’étude spectrographique, nous utilisons un
spectrographe et un spectrophotomeétre.

V. Résultats et discussions. — 1. ETube DE LA
BRILLANCE EN FONCTION DE LA PRESSION, DE LA TEN-
SION ET DE LA FREQUENCE. — a) Fffet de la pression et
de la tension. — Les courbes des figures 4 nous montrent
que la brillance dans le cas de 1’azote passe par un
maximum pour une tension donnée. L’augmentation
de tension fait croitre le maximum de brillance en
le déplacant vers les fortes pressions.

Pour V’air (fig. 5), la brillance présente deux maxi-
mums qui croissent avec I'augmentation de tension,
tandis que les pressions optimales se déplacent vers
les fortes pressions.

Si nous maintenons constantes les pressions opti-
males correspondant aux maximums de brillance, nous
constatons que les valeurs demeurent constantes en
fonction du temps, sauf pour le deuxi¢éme maximum
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de l'air qui décroit. L’instabilité de ce maximum sera
étudiée plus loin (§ IV, 5).

Pour apparaitre, ce deuxiéme maximum nécessite
une épaisseur d’air supérieure a 20 w.

JOURNAL DE PHYSIQUE

Ne 10

Les maximums d’intensité lumineuse obtenus pour
des pressions optimales caractéristiques des gaz étu-
diés, pour une distance interélectrode et un champ
donnés, étaient prévisibles. En effet, le coefficient
d’excitation des molécules de gaz ionisées ou neutres
(§ I1,) passe par un maximum pour une valeur opti-
male de E/p, donc pour une pression optimale dépen-
dant de la distance interélectrode, du champ élec-
trique et du gaz considéré.

Les fonctions d’excitation peuvent étre représentées
en fonction de Efp ou de Ay, E (A, libre parcours
moyen de I’électron dans le gaz). En effet, ), étant
inversement proportionnel a la pression, les quanti-
tés Efp et ehy E sont proportionnelles [26, page 86].

II existe donc une correspondance entre les valeurs
optimales de E/p et e\, E. Dans le cas de N,, connais-
sant le rapport E/p (E = 105 V/cm et p = 200 mm Hg),
on doit retrouver I’énergie optimale des électrons
excitateurs. En effet, la théorie cinétique [26, page 80]
permet de calculer A\, qui est égal 4 1,4 x 107 cm,
pour 200 mm Hg.

Dol e\, E = 14 eV, ordre de grandeur proche
de la valeur a trouver qui est 15,5 eV [27].

Dans le cas ou 'excitation est produite uniquement
par choc électronique sur molécules neutres, la quan-
tité optimale de E/p doit étre constante. Toute aug-
mentation de E produit une croissance de la pression
optimale : ce qui explique le déplacement du maxi-
mum de brillance de ’azote vers les pressions élevées
lorsque la tension croit.

En fait, le champ appliqué E croit plus vite que p
pour lazote et lair. E[p = constante n’est plus
vérifiée. Pour retrouver E/[p constante (ou I’énergie
optimale constante), il faudrait considérer pour E la
valeur du champ interne, résultante du champ appli-
qué et du champ de charges d’espace, résultante qui
augmenterait moins vite que le champ appliqué.

Remarque. — Le maximum de brillance obtenu pour
une pression optimale rappelle le maximum de fluo-
rescence et d’électroluminescence organique corres-
pondant & une concentration optimale du produit
fluorescent [4].

Pression et concentration jouant un role analogue,
on peut expliquer ces résultats par un méme modéle.
Aux faibles concentrations, le rendement moyen des
molécules est élevé, mais leur nombre diminuant par
dilution, 1’émission de lumiére décroit. Par contre,
aux fortes concentrations, les molécules étant trop
proches les unes des autres se désactivent mutuellement
sans émission de lumiére. Entre ces concentrations
extrémes, il existe une concentration optimale pour
laquelle I’émission est maximale.

b) Effet de la tension. — Nous avons étudié précé-
demment leffet de la tension sur le déplacement de
la pression optimale de brillance. Ici, nous étudions
la variation de la brillance & pression donnée en
fonction de la tension.

Les courbes donnant log B en fonction de 1/V
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sont décroissantes a concavité tournée vers le haut
aussi bien dans le cas de I’azote (fig. 6) que dans celui
de Tair.

La formule de Destriau (1) valable en électrolumi-
nescences organique et anorganique, prévoyant cette
concavité vers le haut, serait donc applicable égale-
ment en électroluminescence gazeuse.

Le calcul du libre parcours moyen A, des électrons
a partir de la pente b formule (1) de la courbe donnant
Log B en fonction de 1/V donne des valeurs de A,
proches de celles trouvées par la théorie cinétique.

c) Effet de la fréquence. — La figure 7 montre que la
brillance croit avec la fréquence et commence a se
saturer vers 10000 Hz. Le méme phénomeéne est
observé aussi bien en électroluminescence organique
qu’anorganique [3, 15].
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Fic. 7.
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Si Pon se rappelle que ’émission lumineuse a lieu
chaque fois que le champ électrique varie dans un
sens ou dans un autre, il est normal de penser que,
plus le nombre de cycles par seconde est grand, plus
la brillance sera importante. D’autre part, la crois-
sance linéaire aux basses fréquences peut s’expliquer
ainsi. Chaque alternance d’onde de brillance corres-
pond a la croissance et a la décroissance d’un nuage
d’électrons libres; la quantité de lumiére correspon-
dant &4 chaque alternance serait indépendante de la
fréquence si celle-ci était assez basse pour que le
nuage d’électrons excitateurs ait le temps de dispa-
raitre avant la fin de l’alternance. Dans ce cas, la
brillance croit linéairement. Aux fréquences élevées,
les électrons excitateurs ne sont pas tous « utilisés »
avant que commence l’alternance suivante. D’oll une
baisse de lumiére et ’apparition de la saturation.

1V, Etude du déphasage onde de tension-onde
de brillance. — Nous montrons que ce déphasage
dépend de plusieurs parameétres : pression du gaz,
tension, fréquence, épaisseur de la cellule. Pour étudier
Pinfluence des trois premiers facteurs, nous considérons
la lumiére émise par décharge gazeuse dans la partie
centrale A de la figure 2.

F16. 8. — a) 500 mm Hg ; b) 100 mm Hg ; ¢) 50 mm Hg.

1. EFFET DE LA PRESSION. — Les oscillogrammes de
la figure 8 obtenus pour une tension sinusoidale
de 600 V et une fréquence de 100 Hz montrent que :

— L’amplitude de 'onde de brillance passe par un
maximum pour 100 mm Hg.

— Le déphasage avant de I’onde de brillance par
rapport & 'onde de tension passe par un maximum
en méme temps que la brillance.

Ce résultat s’explique. A la brillance maximale cor-
respond une intensité de courant maximale (§ IV, 3),
donc une résistivité minimale de la cellule. En tenant
compte de la formule (4), on voit que la résistivité p
étant minimale, la valeur de tg ¢ est maximale.
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2. EFFET DE LA TENsION. — La figure 9 montre que
pour une pression de 100 mm Hg et une fréquence
de 100 Hz, 'augmentation de tension entraine non
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seulement la croissance de 1’amplitude de I'onde de
brillance mais aussi celle du déphasage onde de
tension-onde de brillance. Ce phénomeéne n’a pas été
signalé en électroluminescences organique et anorga-
nique a cause peut-étre de sa faible importance.
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~

3. EFFET DE LA FREQUENCE. — L’examen des oscil-
logrammes de la figure 10 montre que :

a) Le déphasage avant du maximum de brillance
par rapport au maximum de tension appliquée décroit
quand la fréquence augmente.

b) L’extinction entre deux alternances d’ondes de
brillance est totale a la fréquence de 100 Hz alors qu’il
y a trainage a I’extinction pour 500 Hz.
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Il est important de noter que les observations faites
ci-dessus (3 a, b) peuvent se transposer au cas des
cellules électroluminescentes & ’orangé d’acridine [2].

Pour déterminer la variation relative du déphasage
en fonction de la fréquence, il est possible d’appliquer
la formule (4) de Destriau. En supposant en premiére
approximation que ¢ et p sont indépendants de w, le
calcul de la variation relative de ce déphasage donne
en passant de 100 Hz a 500 Hz :

tg 91/t8 Py = wo/w; = 3.

L’expérience donne ici 4,2 pour ce rapport.
La formule (4) valable en électroluminescence miné-
rale semble applicable en électroluminescence gazeuse.

4. INFLUENCE DE L’EPAISSEUR DU GAz. — Deux
cellules de distances interélectrodes 20 et 80 . conte-
nant de I’air 3 la méme pression (400 mm Hg) sou-
mises & la méme tension (500 V) et a la méme fré-
quence (50 Hz) donnent des ondes de brillance
présentant entre elles une différence de phase ( fig. 11 a)

et 11 b)).
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80 1 ;

b) 20 u;

c) 20 p et 80 p.

Phénoméne d’apparition de doubles pics sur Uonde de
brillance. — Nous avons vu dans I’étude oscillogra-
phique précédente que le maximum de brillance se
déplace par rapport au maximum de tension lorsque
I'un des facteurs suivants varie : pression du gaz,
tension, fréquence, épaisseur du gaz.

I1 est clair que deux cellules présentant pour I'un
des parameétres cités deux valeurs différentes, les autres
étant identiques par ailleurs, présenteront deux ondes
déphasées et leur superposition donnera une onde de
brillance & deux pics. C’est ce que nous obtenons dans
les deux cas suivants.

Soient deux cellules de méme épaisseur et juxtapo-
sées (fig. 2) soumises & la méme tension (650 V) et a
la méme fréquence (50 Hz). Les pressions dans les
cellules A et B sont respectivement 300 et 760 mm Hg.
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L’observation simultanée de deux cellules donne une
onde de brillance & deux maximums (fig. 12).

L’alternance d’onde de brillance formée de deux
pics dans la figure 11 ¢ est la résultante des ondes de
brillance 11 a et 11 b correspondant respectivement
a deux épaisseurs différentes (§ IV, ;). Il est important
de noter qu’une variation d’épaisseur de la zone
gazeuse d’une cellule peut étre responsable de ’appa-
rition d’un second pic sur ’onde de brillance.

Ces ondes de brillance 4 deux pics rappellent celles
obtenues en électroluminescences minérale [28, 29]
et organique [16]. Il serait possible d’obtenir le méme
phénomene si Pon observait en méme temps 1’électro-
luminescence du solide (phénomeéne pur de Destriau)
et celle d’un gaz occlu dans le solide.

Retenons de cette remarque que la présence de
deux pics sur une alternance de brillance ne constitue
pas un critére d’électroluminescence du solide.

1V,. Etude spectrographique. — Poursuivant la
comparaison entre électroluminescences gazeuse et
organique, nous nous limitons & 1’analyse spectrale de
la lumitre émise A travers la cellophane teintée
d’orangé d’acridine excitée par le rayonnement ultra-

4  — ELECTROLUMINESCENCE ORANGE D'ACRIDINE
—-- FLUORESCENCE 4 V4

BRILLANSE (UA) -

=N

ol ] ] 1 1
4200 4500 5000 5500 6000 6500
Xen A
Fic. 13.
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violet de la décharge gazeuse (cellule, fig. 3). La courbe
spectrale obtenue au spectrophotométre est repré-
sentée par celle en traits pleins de la figure 13. Nous
voyons quen plus de la courbe de fluorescence de
Porangé d’acridine représentée en pointillé, nous
obtenons une courbe d’émission située vers 4 350 A
provenant de la lumiére des effluves non absorbée par
Porangé d’acridine.

Cette courbe spectrale est identique a celle obtenue
en électroluminescence de lorangé d’acridine par
Vouaux et Bernanose [30]. Vouaux conclut que c’est
Iélectroluminescence qui fournit la bande nouvelle
située vers 4 350 A. Or, cette bande d’émission supplé-
mentaire se produit également dans la cellule a
décharge gazeuse figure 3. Nous pouvons donc dire
quaucune différence n’apparait entre le spectre
d’électroluminescence de l’orangé d’acridine et celui
d’émission d’une décharge gazeuse a travers la cello-
phane teintée.

Nous serions tenté¢ de penser que, si les cellules
électroluminescentes fabriquées par Bernanose et
Vouaux présentaient des microbulles, celles-ci seraient
responsables de la « bande d’émission » nouvelle obser-
vée vers 4 350 A et provenant d’émission violette non
absorbée.

Nous avons constaté que dans certaines cellules du
type figure 3 ’émission violette (effet primaire) peut
étre absorbée totalement par la pellicule teintée; deés
lors, la seule émission observable est la fluorescence
(effet secondaire). Donc, dans des cellules présentant
des microbulles, I’effet primaire de décharge peut étre
masqué et ne servir qu’a exciter la fluorescence des
composés a base d’acridine.

CRITERES D’ELECTROLUMINESCENCE DU SOLIDE. —
Notre étude précédente, sans nier la réalité des phéno-
menes d’électroluminescence du solide, montre que,
dans certains cas, il peut se produire ou un simple
phénomene d’électroluminescence gazeuse excitant la
luminescence du « phosphor » ou une superposition
des deux phénomeénes sans que D’effet de tension, de
fréquence et I’étude spectrographique et oscillogra-
phique ne puissent permettre de les différencier.

Dans une réponse a Herwelly [31] qui mettait en
doute le phénomeéne d’électroluminescence du solide,
Destriau montre [32] que I’électroluminescence est
bien un phénomeéne primaire, c’est-a-dire que la
lumiére est produite par ’excitation directe de la lumi-
nescence sous ’effet du champ électrique et non par
Pexcitation de la substance sous ’action des effluves
formées dans les microbulles.

Parmi les raisons qu’il donne, deux d’entre elles ne
nous paraissent pas suffisantes

a) Dans 'étude spectrographique de deux types de
cellules au sulfure de zinc au manganese, I'une 2a
pellicule d’air, Pautre & diélectrique solide, Destriau
montre que la premiére cellule émet en plus de la
luminescence des bandes caractéristiques du gaz, alors
que la seconde n’émet que le spectre de luminescence
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sans aucune bande d’étincelles. Il montrerait ainsi
qu’aucune décharge gazeuse ne se produit dans la
deuxiéme cellule. D’aprés notre étude précédente, ce
critére ne serait pas suffisant. En effet, on peut conce-
voir que I’émission violette dans d’éventuelles bulles
contenues dans le sulfure de zinc soit entiérement
absorbée et ne serve qu’a exciter sa fluorescence.

b) Destriau montre que le décalage de 1’onde de
brillance sur ’onde de tension est plus grand dans le
cas d’une cellule a4 air que dans celui d’une cellule &
diélectrique solide. Nous avons observé que ce décalage
varie avec la pression de l’air (fig. 8) et peut s’appro-
cher de la valeur observée dans les cellules minérales.
On ne peut donc considérer ce décalage comme un
critere.

Pourtant nous relevons deux critéres donnés égale-
ment par Destriau qui semblent bien prouver !’exis-
tence du phénomene d’électroluminescence minérale :

a) 1l existe des substances électroluminescentes qui
ne présentent aucune fluorescence.

b) Des substances électroluminescentes réduites en
poudre trés fine et placées sous vide poussé s’illuminent.
Dans ce cas, en effet, le phénomene de décharge
gazeuse ne peut se produire au niveau des microbulles
méme si elles existent dans le « phosphor ». En effet,
la décharge lumineuse est due & un phénomeéne
d’excitation par chocs, phénoméne qui ne se produit
que si le libre parcours moyen de ’électron est tres
petit par rapport & ’épaisseur du gaz. Or, Destriau
admet que les microbulles éventuelles ne peuvent étre
que de I’ordre de 1/10 de p pour les poudres cristallines
qu’il utilise. Ce sont des dimensions inférieures au
libre parcours moyen. Il est donc impossible que le
phénomene d’excitation par chocs se produise.

IV,. Etude du courant dans les cellules électrolumi-
nescentes gazeuses. — Pour essayer de compléter les
résultats propres aux cellules gazeuses, nous avons fait
ici une analyse non plus de la brillance mais de I’inten-
sité de courant. Nous étudions en particulier la varia-
tion de ’onde d’intensité en fonction de la tension,
de la pression et de I’épaisseur du gaz soumis a la
décharge. Nous comparons les résultats & ceux obtenus
dans D’effet couronne en champ alternatif et nous
essayons de montrer que des décharges du type
Townsend ou du type « streamers » seraient suscep-
tibles d’intervenir dans les cellules électroluminescentes
a air.

1. INFLUENCE DE LA TENSION. — La cellule du type 2
d’épaisseur 80 p contenant de 1’azote sous pression
optimale d’émission lumineuse est soumise & un champ
alternatif de 100 Hz.

Les oscillogrammes des figures 14 et 15 correspon-
dent respectivement aux tensions de 400 et de 1 000 V
pour lesquelles la décharge luminescente a lieu. De D
a B’, le courant est représenté par une portion de
sinusoide déphasée de w/2 par rapport a la tension.
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Nous P’appelons courant de capacité en I’absence de
décharge gazeuse. A partir de B’, le courant croit
brutalement et continue par une onde oscillante
amortie jusqu’en C. Ce courant que nous appelons
courant de décharge gazeuse se superpose au courant
sinusoidal de capacité (en pointillé de B" a C).

Le point de démarrage B’ et I'importance du cou-
rant de décharge dépendent de la tension appliquée.
Lorsque celle-ci croit, il en est de méme du courant
de décharge et le point B’ se déplace vers la gauche
sur 'onde sinusoidale de capacité. Par rapport au
point A’ correspondant au zéro de tension 4, le point B’
peut se trouver a droite (fig. 14), & gauche (fig. 15)
ou en coincidence.

2. INFLUENCE DE L’EPAISSEUR. — La figure 16
montre que pour une cellule de 40 u le courant de
décharge apparait sur 'onde sinusoidale d’intensité
comme une légére perturbation beaucoup moins
importante que dans une cellule de 80 u.

Remarque importante. L’onde sinusoidale d’inten-
sité d’une cellule minérale (type Destriau) ne montre
aucune perturbation. Nous avons pensé que ’absence
de cette derniére pouvait constituer un critére d’élec-
troluminescence du solide. En fait, cette condition
n’est pas suffisante. En effet, 'intensité de courant de
décharge diminuant avec ’épaisseur de gaz, on peut




Ne 10

penser que dans des cellules a diélectrique. solide
contenant des microbulles, le courant de décharge ne
peut étre décelé sur 'onde d’intensité qui aura alors

F16. 16.

la forme d’une onde sinusoidale sans perturbation
comme dans le cas d’une cellule de Destriau.

Donc le fait qu’aucun courant de décharge ne se
superpose au courant de capacité ne suffit pas a
affirmer la réalité du phénomene d’électrolumi-

nescence du solide.

3. ONDE DE BRILLANCE ET ONDE D’INTENSITE DE
COURANT. — La comparaison de ces ondes a été faite
pour une cellule de 80 y & la pression optimale d’émis-
sion lumineuse, soumise & une tension de 600 V
et une fréquence de 100 Hz. La figure 17 montre que
Pémission lumineuse croit brutalement (A’) en méme

CELLULE 80 J =100Hz
V= 600 v
COURANT
DE
ALL CAPACITE ¢._
ONDE
DE \\\‘~

BRILLANC E;)-

2274

COURANT DE DECHARGE GAZEUSE

F1c. 17.

temps que le courant de décharge (A) dont les oscilla-
tions amorties se traduisent par une variation paralléle
mais moins prononcée de ’onde de brillance.
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Remarques. — a) Dans les cellules généralement
étudiées d’épaisseur plus faible (20 & 40 ), les petites
variations observées au voisinage du maximum de
l'onde de brillance ne sont pratiquement plus per-
ceptibles.

b) L’expérience montre que I’onde de courant de
décharge prend naissance et disparait en méme temps
que l'onde de brillance quelle que soit la pression.
Aussi faut-il s’attendre 4 ce que le déphasage onde de
courant de décharge-onde de tension passe par un
maximum pour la pression optimale correspondant au
maximum de brillance (§ 1V, ,).

4. ANALOGIES ET DIFFERENCES ENTRE L’EFFET OB-
SERVE DANS LES CELLULES ELECTROLUMINESCENTES
GAZEUSES ET L’EFFET COURONNE. — Il existe une
ressemblance entre les oscillogrammes tension-inten-
sité de courant (fig. 14 et 15) des cellules gazeuses et
de ceux obtenus dans leffet couronne en champ
alternatif [33, page 271-3] (8).

Dans ce dernier type de décharge, I’onde de courant
est formée, comme pour les cellules gazeuses, de deux
composantes : I’'une est le courant normal de capacité
et l'autre le courant d’effet couronne formé d’har-
moniques.

Cette analogie se poursuit également dans I’in-
fluence de la tension. Lorsque celle-ci augmente, le
point de départ de I’effet couronne se déplace vers le
zéro de tension appliquée.

L’effet de charges d’espace rapproche aussi les deux
types de décharge. L’action des charges spatiales
dans Peffet couronne en alternatif a été étudiée par
Holm [34] qui propose un schéma simplifié des dépla-
cements de charges qui pourrait étre adapté au cas
de nos cellules.

Un champ non négligeable dt a ces charges peut
apparaitre si la densité de courant est supérieure a
1 uA/m?2. Nos mesures de densité de courant donnant
des valeurs de Pordre de 100 pA/m?, il faut tenir
compte de ce champ de charges d’espace.

L’examen des figures 14 et 15 confirme l’existence
de ce champ. En effet, on peut supposer que, pour
une cellule donnée, soumise & une pression et une
fréquence de courant constantes, la valeur du champ
correspondant & Iallumage doit étre constante. Si
le seul champ existant était celui appliqué a la cellule,
le champ correspondant au point d’allumage B’ de-
vrait étre constant. Or, I’oscillogramme de la figure 18
(V = 600V,v = 100 Hz, distance interélectrode 80 y.)
montre que ce point de départ de décharge gazeuse
peut avoir lieu pour un champ appliqué nul. Dans ce
cas, on peut dire que la décharge est provoquée par
un champ de charges d’espace créées par la demi-
alternance précédente.

() L’effet couronne est généralement observé dans le
cas ol1 le champ électrique appliqué entre les électrodes
est fortement inhomogeéne : électrodes cylindriques paral-
léles ou coaxiales, électrodes sphériques ou pointues.



866

Dans Peffet couronne, le champ appliqué E étant
non uniforme, le rapport E/p n’est plus constant pour
une pression donnée p; la relation ofp = f(E[p) [5]

FiG. 18.

obtenue pour des champs uniformes ne s’applique
plus. Dans nos cellules, la quantité E/p est sensiblement
constante tant que E est faible, mais pour des valeurs
élevées de E, le champ de charges d’espace n’est plus
négligeable, o varie dans I’espace de la décharge et
comme dans D'effet couronne E/p n’est plus constant.

Si ce qui précede a fait ressortir les analogies entre
la décharge couronne et la décharge dans les cellules
gazeuses, il est intéressant de noter ce qui les différencie.

Dans le cas des géométries bifilaires ou coaxiales,
la décharge se limite a la région voisine des électrodes
13 ol le champ est le plus intense. Autour des fils, on
observe une gaine lumineuse cylindrique : d’ou le
nom d’effet couronne. Dans la partie de I’espace
interélectrode ou le champ est faible, aucune décharge
ne se produit. Dans nos cellules o la distance inter-
électrode est faible, la décharge a lieu dans tout
I’espace interélectrode.

Une autre différence entre la décharge couronne et
la décharge dans nos cellules vient du fait que le pre-
mier effet se produit aussi bien en champ alternatif
qu’en champ continu, alors que le deuxi¢me n’a lieu
qu’en champ variable. Dans I’effet couronne, le champ
est d’une inhomogénéité extréme et I’ionisation est
importante au voisinage des champs élevés; les charges
qui se rapprochent du fil subissent I’action d’un champ
de plus en plus intense : ce qui accroit leur pouvoir
ionisant. De plus, la couche de gaz subissant effet
d’un champ élevé est suffisante pour que les avalanches
successives de plus en plus denses puissent entretenir
la décharge. Dans nos cellules, le champ continu méme
en présence de charges d’espace n’a pas le caractére de
forte inhomogénéité comme dans les types d’électrodes
a effet couronne; le pouvoir ionisant ne subit pas de
variation importante le long des lignes du champ;
d’autre part, ’épaisseur de gaz étant faible, les charges
sont rapidement attirées par les armatures avant de
produire des avalanches assez denses pour ’entretien
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de la décharge; aprés capture des charges par les
armatures, la décharge s’arréte (phénomeéne de polari-
sation). Pour provoquer une nouvelle décharge, il faut
une inversion du champ qui a pour effet de remettre
les charges en mouvement dans le gaz mais en sens
inverse. Ainsi s’explique que le champ alternatif ou
rectangulaire provoque 1’électroluminescence de nos
cellules.

5. MEcANISME DE TOWNSEND ET MEGANISME « STREA-
MERS ». — Les oscillogrammes des figures 14 et 15 ont
été obtenus dans le cas de ’azote sous pression optimale
d’émission lumineuse. La lumiére émise dans ces
conditions présente un aspect homogene (fig. 19, cou-
ronne intérieure).

F1c. 19. — Photographie de la décharge dans l'air
de la cellule figure 2 : Couronne intérieure : décharge
diffuse de Townsend (P = 80 mm Hg); Couronne
extérieure : décharge inhomogene type « streamers »
(P = 500 mm Hg).

Le mécanisme qui intervient dans cette décharge
semble étre celui de Townsend (I1,). On observe dans
le cas de lair les mémes oscillogrammes si ’on consi-
dére le premier maximum stable pour lequel I’émis-
sion est aussi homogeéne. Le deuxi¢éme maximum est

F1c. 20.
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instable et se présente sous forme d’émissions ponc-
tuelles (fig. 19, couronne extérieure) qui se traduisent a
Poscilloscope par des impulsions a front raide ( fig. 20).

Nous pensons qu’il s’agit de « streamers » pour
lesquels les conditions d’apparition semblent réunies :
nécessité d’un mélange gazeux, sous épaisseur suffi-
sante (7), champ et pression élevés.

Il existe une autre condition empirique de formation
de « streamers » énoncée par Raether [24, page 131] :

(e d) crit ~ 20

« coefficient d’ionisation, d distance interélectrode.
Vérifions si cette relation est approximativement
vérifiée dans nos cellules & air.

L’importance des courants correspondant 4 ces deux
maximums étant de méme ordre de grandeur, nous
admettons en premiére approximation que les rela-
tions ci-dessus [33, page 153] données pour ’air restent
valables pour ces maximums :

Eju =66 et Ep = 365.

Pour p = 500 mm Hg
4%x1073 c¢cm, on trouve :

awd~ 11

(2¢ maximum) et d =

ordre de grandeur pas trop éloigné de 20, étant donné
Papproximation faite. Le produit o d croissant forte-
ment avec d, il est possible de se rapprocher de la
valeur critique donnée par Raether.

Remarques. — a) Le critére de Raether est générale-
ment vérifié dans les conditions usuelles suivantes :
d~1cm et p ~ 100 mm Hg [24, page 131].

Les pressions utilisées dans nos cellules sont de cet
ordre de grandeur, mais les distances interélectrodes
sont nettement plus faibles (1072 cm). Aussi peut-on
se demander si le critére de Raether reste valable pour
de si faibles dimensions.

b) Si on observe la figure 21, on voit que la courbe
de brillance OCD (mécanisme de Townsend) conti-
nuerait & décroitre réguli¢rement jusqu’en F (partie
en tirets) si la deuxitéme partie DEF (mécanisme
« streamers ») ne s’y ajoutait. On peut penser qu’il
s’agit 14 d’une transition entre deux types de méca-
nismes. Raether [24, page 142] présente entre ces deux
mécanismes un schéma de transition qui s’applique

Iy

peut-étre a nos cellules a air.

(") Le deuxiéme maximum disparait pour une épaisseur
d’air < a 20 p.
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Conclusion. — L’étude de la brillance des cellules
électroluminescentes gazeuses et de 'intensité de cou-
rant nous a permis :

a) De montrer que l'influence de la tension, de la
fréquence, I’étude spectrale et oscillographique n’ont
révélé aucune différence entre I’électroluminescence
gazeuse et I’électroluminescence organique de I'orangé
d’acridine.

b) De définir les critéres vrais d’électroluminescence
minérale.

¢) De dégager les analogies et différences entre les
phénomenes de courant observés dans les décharges de
cellules gazeuses et ceux produits dans I’effet couronne.

d) De formuler I'hypothése d’une transition du
mécanisme de Townsend au mécanisme « streamers »
lorsqu’on passe du premier maximum de brillance de
Pair au second.
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