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Résumé :

Les pérovskites hybrides 2D constituent une classe de matériaux semiconducteurs aux
propriétés prometteuses pour la conversion de I'énergie solaire, la realisation de diodes
laser ou de photodétecteurs. Ces matériaux sont synthétisés en solution par voie
chimique, a basse température. lls s’auto-assemblent en une alternance de feuillets
inorganiques, séparés par de larges cations organiques. Ce travail de these porte sur I
approfondissement de la compréhension des propriétés fondamentales de ces
composes, par des techniques de spectroscopie optique. Dans une premiere partie, nous
avons étudié a température ambiante la dynamique de recombinaison dans les
composés mono-feuillets en fonction de la densité d’excitons en photoluminescence
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résolue en temps. Nous avons observé une dynamique complexe, non exponentielle,
présentant une composante longue, avec un temps caractéristiqgue de plusieurs dizaines
de nanosecondes. Nous avons développé une simulation des déclins basée sur un
modele cinétique. Nous mettons en évidence l'influence du piégeage des excitons dans
un régime de fluence intermédiaire. A haute densité d’excitation, nous révélons I’
influence d’'un processus de recombinaison non-radiatif, I'annihilation exciton-exciton.
Dans une deuxieme partie, nous avons étudié l'influence de la dimensionnalité sur les
processus de recombinaison. L’augmentation du nombre de feuillets inorganiques réduit
les effets de confinement quantique et diélectrique. Nous observons la présence d'une
fraction grandissante de porteurs libres en lien avec la diminution de I'énergie de liaison
excitonique. De plus, la densité de pieges semble décroitre lorsqu’on augmente le
nombre de feuillets. A haute fluence, I'annihilation exciton-exciton domine les déclins et
nous mesurons une diminution du taux d’annihilation avec I'effet de confinement. Enfin,
nous avons également participé, dans le cadre d’'une collaboration internationale, a une
étude portant sur I'influence du couplage exciton-phonon dans les pérovskites 2D. Des
mesures de spectroscopie a basse température, réalisées au LNCMI a Toulouse, nous
permettent d’observer une série de transitions excitoniques. L’étude du décalage
diamagnétique sous champ magnétique intense montre que ces transitions peuvent étre
attribuées aux répliques de phonon de la transition 1s de I'exciton, avec une énergie de
phonon d’environ 40 meV. Des mesures de spectroscopie Raman a basse température
réalisées a linstitut Weizmann des Sciences, révelent I'existence de modes
correspondant a cette énergie, associés a la partie organique.
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