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DISDIER Laurent

Sujet : Non-linéarités optiques résultant de 1'excitation du défaut
natif EL2 dans GaAs. 7

Résumé :

Les non-linéarités de l'arseniure de gallium (GaAs) sont étudiées
a la longueur d'onde 1,06 micron en régime nanoseconde et picoseconde.

En régime nanoseconde, les porteurs libres (électrons et trous)
sont créés par photoionisation des centres prodonds EL2. Ils provoquent
une variation de permittivité du milieu tandis que I'évolution des densités
de centres neutres et ionisés change principalement 1'absorption. L'étude
de la réflectivité par une expérience de conjugaison de phase montre
qu'un troisieme effet doit étre pris en compte pour de forte énergie , le
mouvement non-linéaire des électrons. Cet effet est étudié dans un
échantillon dopé n d'arseniure de gallium. Aucune amplification n'a été
observée dans des expériences de mélange a deux ondes.

En régime picoseconde, la variation de permittivité induite par
absorption a deux photons prédomine sur les effet présentés
précedemment. Nous montrons que les nonlinéarités sont suffisament
importante pour obtenir de forte amplification (fois 25) dans un mélange

a deux ondes.

Mots Clés :
Optique non-linéaire
Semiconducteurs
Conjugaison de phase
Centres profonds

Transfert d'énergie



Abstract

The optical nonlinearities of semi insulating gallium arsenide (GaAs)
are studied at a wavelength of 1.06 microns in both the nanosecond and
picosecond time scales.

In the first case, the photocarriers (holes and electrons) are
generated mostly by photoionization of the deep level EL2. They change
the permittivity of the medium while the modification in the densities of
the neutral and ionized defects changes mainly its absorption. The study of
the reflectivity in a phase conjugation experiment shows that a third
effect, the nonlinear motion of electrons has to be taken into account at
high fluences. This effect is studied in a n-doped gallium arsenide cristal.
No noticeable gain is observed in two wave mixing experiments.

In the second case, the variation of the permittivity induced by the
two-photon absorption is stronger than any of those previously described
effect. We show that the effect is large enough to allow a high

amplification (25 times) in a two wave mixing experiment.
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Introduction

Le développement des sources lasers puissantes a permis
d'entreprendre 1'étude approfondie des non-linéarités optiques, c'est-a-dire
des modifications de l'indice optique ou de 1'absorption d'un matériau
induites par une onde lumineuse. Ce nouveau champ d'investigation permet
d'analyser les propriétés physiques de cristaux tels que les semiconducteurs
par exemple, et de déterminer certains paramétres caractéristiques des
interactions lumiére-matiére. Outre l'accés a des données physiques, les
non-linéarités optiques offrent des perspectives intéressantes d'applications,
telles que la conjugaison de phase, I'amplification cohérente de faisceaux
lumineux, la bistabilité optique, etc.

Dans ce travail, nous avons étudi€ les non-linéarités optiques dans
I'arseniure de gallium (GaAs) semi isolant. Les non-linéarités optiques
mises en évidence ont été observées pour une longueur d'onde excitatrice de
un micrometre avec des impulsions de durées nanoseconde et picoseconde.
Dans ces deux régimes, les variations de permittivité sont dues a la création
d'un plasma électrons-trous, soit a partir du défaut natif EL2 en régime
nanoseconde, soit a partir d'une transition bande a bande par absorption a
deux photons en régime picoseconde. Elles seront analysées par une
expérience de type mélange a quatre ondes (conjugaison de phase) en
régime nanoseconde et par une expérience de type mélange a deux ondes
(transfert d'énergie) en régime picoseconde.

Ce type de non-linéarités se distingue de l'effet photoréfractif
précédement étudié dans ces cristaux de GaAs au laboratoire. En effet, la
variation de permittivité due a un plasma de porteurs photocréés est
d'autant plus forte que la diffusion est négligeable. Le temps de construction

de la non-linéarité dépend alors principalement de 1'énergie absorbée dans



I'échantillon avant que les processus de disparition (diffusion et
recombinaison) du réseau électrons-trous n'interviennent.

Dans une premigre partie, nous présentons les principaux mécanismes
conduisant A une variation de permittivité dans les semiconducteurs massifs
a température ambiante. Nous distinguons deux cas: celui ol la non-linéarité
est due a la création de porteurs et celui ou elle est due a des électrons libres
préexistant dans la bande de conduction.

Nous analysons ensuite la création et la cinétique du plasma électrons-
trous dans GaAs semi isolant en régime nanoseconde. Commengant par
négliger les mécanismes de diffusion et recombinaison, nous développons
un modele analytique qui permet de comprendre dans ses principes
I'évolution des porteurs photocréés et des centres profonds EL2. Puis nous
résolvons numériquement les équations générales d'évolution du plasma
électrons-trous en prenant en compte tous les processus. Le modele
analytique permet d'interpréter les résultats numériques et de dégager les
phénomeénes prépondérants durant l'illumination. La variation d'indice
induite par la création de porteurs libres est alors déduite de nos simulations
numériques.

Dans la troisieme partie, nous développons un calcul dit d'ondes
couplées permettant de prédire l'intensité du signal conjugué lorsque le
plasma électrons-trous est créé a partir des centres profonds. Le modele
décrit les deux types de mélange a quatre ondes que nous avons étudiés, a
savoir la conjugaison de phase par l'avant et par l'arriére. I inclut
I'influence de l'absorption, et du désaccord a l'angle de Bragg pour le
montage de conjugaison de phase par l'avant.

Nous présentons ensuite les résultats expérimentaux obtenus dans
GaAs semi isolant en régime nanoseconde. Nous mesurons d'abord une
variation de transmission de 1'échantillon en fonction de 1'énergie incidente.

A basse énergie, 1'évolution relative des centres profonds, neutres et ionisés,



conduit 2 une augmentation de transmission tandis qu'a haute énergie, ce
phénomeéne est masqué par I'absorption des porteurs libres et 1'absorption a
deux photons. Nous avons ensuite réalisé une expérience de mélange a
quatre ondes dans deux €chantillons d'épaisseurs différentes et nous avons
observé et mesuré le conjugué en phase d'une onde signal. La réflectivité
mesurée, de l'ordre de un pour cent dans I'échantillon mince et de vingt
pour cent dans l'échantillon épais, est en accord avec celle calculée par
notre modele théorique basé sur la génération de porteurs tant que 1'énergie
n'est pas trop importante. Pour expliquer le comportement observé de la
réflectivité a haute énergie, nous avons ét€ amené a ajouter un autre effet, le
mouvement non-linéaire des électrons photocréés dans la bande de
conduction. Ce mécanisme a été étudié expérimentalement dans un
échantillon de GaAs dopé n ou il est prépondérant, permettant de
déterminer sa contribution aux non-linéarités dans GaAs semi-isolant.

La derni¢re partie concerne les études réalisées en régime
picoseconde. L'absorption a deux photons permet de créer une grande
densité de porteurs, engendrant de fortes non-linéarit€s. Un échange
d'énergie important se produit alors entre les deux ondes se propageant
dans le cristal. Nous présentons tout d'abord un modgle analytique
permettant de comprendre 1'origine d'un tel transfert d'énergie. 11 est causé
par le déphasage entre le réseau d'indice et le réseau d'illumination qui se
construit au cours de la propagation des ondes dans 1'échantillon. Nous
avons montré ensuite expérimentalement que 1'on obtient une amplification
notable sur une onde signal, d'un facteur dix environ. Cette amplification
peut méme €tre plus que doublée lorsque 1'onde signal est en avance de

quelques picosecondes sur l'onde pompe.






Chapitre 1
Non-linéarités optiques dans les

semiconducteurs massifs







Nous nous proposons dans ce chapitre d'expliciter certains mécanismes

physiques engendrant des non-linéarités optiques.

I.1 Présentation des mécanismes d

Les mécanismes non-linéaires dans les semiconducteurs ont suscité de
nombreuses études des l'apparition de sources lasers puissantes (1-3). Une
grande variété de phénomeénes non-linéaires a pu €étre observée, selon la
longueur d'onde d'excitation ou bien encore selon le dopage du
semiconducteur.

Les mécanismes engendrant ces non-linéarités sont caractérisés par une
susceptibilité . Pour notre part, nous allons nous intéresser uniquement aux
phénomenes non-linéaires d'ordre 3 dans les cristaux massifs, caractérisés par
leur susceptibilité du troisiéme ordre %(3). La polarisation induite dans le
matériau s'écrit :

P=yx3E3 o E est le champ optique.

On peut également définir une variation d'indice An a l'aide d'un
coefficient non-linéaire n2 de maniére a ce que : An = n2l ou I est la
puissance lumineuse par unité de surface exprimée en W/m2 et nj I'indice
non-linéaire. Dans la suite, I sera appelé intensité. La relation liant n2 a % (3)

exprimé en Sl est alors :
x(3)

ngceo

ny =

ou np est l'indice de réfraction, c la vitesse de la lumiére et €p la permittivité
dans le vide. Cependant, dans la littérature, 1'usage est d'exprimer x3) en

esu. La relation liant x(3) en esu a2 ¥(3) en S est :



%% (esw)

I1 est généralement d'usage de séparer les mécanismes non-linéaires en

(S =

deux grandes familles (4) :
- Les mécanismes non résonnants, dus aux mouvements des électrons libres
ou liés qui ne font intervenir aucune transition entre bandes d'énergie
distinctes. Ils sont caractérisés par des temps de réponse extrémement courts,
inférieurs a la picoseconde et les susceptibilités du troisieéme ordre associées
sont généralement faibles, %(3) = 10-10 esu.
- Les mécanismes résonnants qui sont associés a des transitions réelles entre
deux bandes d'énergie telles que les transitions entre la bande de valence et
la bande de conduction, ou virtuelles telles que I'absorption a deux photons.
Les temps de réponse associés dépendent alors généralement de 1'énergie
absorbée avant tout processus de recombinaison et diffusion. Ils sont
typiquement de 1'ordre de la nanoseconde. Les susceptibilités du troisieme
ordre peuvent €tre tres élevées, et peuvent atteindre jusqu'a 10-1 esu(5).

Dans les deux paragraphes suivants, nous allons décrire de maniére un

peu plus détaillée les non-linéarités qui interviendront dans notre étude.

1.2 Mécanismes non résonnants

a) Réponse non-linéaire des électrons liés.

La non-linéarité du troisi¢me ordre due a la réponse non-linéaire des
électrons liés provient de termes anharmoniques dans I'énergie potentielle de
chaque électron. Cette non-linéarité est dominante dans les semiconducteurs
intrinséques lorsque 1'énergie des photons incidents (%w) est bien inférieure a

I'énergie de la bande interdite (A®g). La susceptibilité non-linéaire du

troisiéme ordre s'exprime par (6) :



2.2
mOV Nez

x(3) (0,0,0,-0)=
-w? - jy(o)

pour les milieux non centrosymétriques tels GaAs avec Y une constante de

relaxation, N le nombre d'oscillateurs par unité de volume, v une constante

de force anharmonique et mg la masse de 1'électron libre.
La valeur de x(3) varie de 10-12 esu 2 10-10 esu et le temps de réponse est

extrémement bref, de I'ordre "d'un cycle optique”.

b) Réponse non-linéaire des électrons libres.

Ce type de non-linéarité se manifeste dans les semiconducteurs dopés n
a gap direct tels que GaAs, HgCdTe, InSb,...2(7-10)_ 1 'effet dominant est la
dépendance non-linéaire de la vitesse des porteurs dans la bande de
conduction vis a vis du moment cristallin, p = nk ou k est le vecteur d'état
de 1'électron. Cet effet est étudié depuis de nombreuses années (2)(10) ¢t s0n
expression théorique s'est complétée au cours des études. Nous en donnons

un résumeé ci-dessous.

Considérons deux ondes électromagnétiques de champs €; et €,

interférant dans un échantillon dopé n. Nous avons:

€ = %[E’, exp(j((ot —k; F)) + cc]

ol o est la pulsation, E,- le vecteur propagation, cc dénote le complexe
conjugué.

Soit 8W la variation d'énergie cinétique moyenne pour chaque électron, Tth le

. . . %*
temps de thermalisation, Tm le temps de relaxation du moment, et m " la

masse effective des électrons au bas de 1a bande de conduction. On a:



SW = éq. I-1

dp 1 . . éq. I-2
aveCc€=€; + €,

L'équation I-2 nous fournit la valeur de p:

Eyoxli{or =k ) +Browli(or =R 7))

ﬁ_f
2 _](D+L
Tm i

Intéressons-nous alors a la partie modulée spatialement dW 1 de

1'énergie moyenne des électrons dW. On a alors :

-

e? 214, El-E;CXP(—j(El—EZ).?)+cc

* 2
4mn Tm (02 +(% )
m

D'autre part, d'aprés le modele de Kane (11), Ia relation entre la masse

SWI =

effective et le moment cristallin est :

2
m*(p)=m, |1+ 2*1’ :m:[1+48—W]
mnEG EG

ou Eg est 1'énergie de bande interdite ou gap.
La contribution électronique a la permittivité du matériau € est alors

estimée a l'aide du modeéle de Driide Lorentz.

2
e n N ., v 2 1
£E=—— 5 ounest la densité d'électrons dans la bande de conduction.
m (p)w



La modification de permittivité résultant de la variation de masse effective

s'écrit :

2
Ae=—e2nA[ 1 ]
© m (p)

La partie modulée spatialement Aeq s'écrit alors :
4 2T = = -~ =
Agq = e n [ th El.E; exp(—j(k1 —kz).7)+cc]

*\2 4| 1
EG(mn) ()] m

Nous avons fait 'approximation ©2 + 1/1y2 = 2 car Ty, est de l'ordre de 0,1
a 1 picoseconde(10), ce qui est bien plus long qu'une période de I'onde
optique a 1,06pm.

Ainsi, une modulation spatiale de lumiére induit, via le mouvement
non-lin€aire des porteurs libres une variation spatiale de 1'indice. La relation
générale entre la variation de permittivité et la susceptibilité du 3¢me ordre
est
Ae=xPE2.

On en déduit la susceptibilité effective XE%% reliée a la modulation spatiale de

permittivité Agq:

X(3) _ e4n 27y,
eff — 2
Eg (m:) (04 Tm

Cette susceptibilité a la propriété d'étre positive ce qui est assez rare, la
plupart des x(3) d'origine électronique étant négatifs dans les
semiconducteurs lorsque la fréquence d'excitation est inférieure a celle du
gap. La mesure dli signe de la susceptibilité permet de différencier ce
mécanisme des autres(12),

Un certain nombre d'appreximations sont faites lors de ce calcul. On n'a
en effet pas tenu compte de la répartition statistique des électrons dans la
bande de conduction. En prenant, une statistique de Fermi Dirac, Wolf et

Pearson ont montré (2) que cela introduisait un facteur correctif :



1+8Er /SEg
(1+4Ep /Eg )

. ) n2 2 \#
ou Eg est1'énergie de Fermi donnée par : Ep = — (31t n)

2mn

Dans le cas de GaAs, et pour une densité d'électrons d'environ 1018 cm-3 ce
facteur correctif est sans influence et nous l'omettrons par la suite. D'autre
part, on ne tient compte dans le calcul que d'une seule bande, la bande de
conduction. Ce calcul est alors justifié uniquement lorsque 1'énergie des
photons incidents est trés inféricure a 1'énergie de bande interdite. Lorsque
hw devient proche de EG, 1'écart entre les X(3)mesurées et calculées selon

cette approche devient important. Khan a alors suggéré(®) d'introduire un

2
Eg
EZ - (ho)?

2
facteur ad hoc correctif [ } souvent utilisé dans la

littérature(10)(4),

En ce qui nous concerne, nous avons préféré le facteur correctif calculé par
Wherrett (13) qui prend en compte les bandes de valence et une bande de
conduction. Dans ces conditions, la susceptibilité du troisi¢tme ordre associée

aux mouvements non-linéaires des porteurs libres s'écrit :

4(q. 2 | .2
4
(o en 2 “’g(3°’g+“’ ) avec o = EG
Gg\m,} ® 3 W, — 0

A la longueur d'onde excitatrice A = 1,06um, pour une densité d'électrons
libres de 1018 cm-3, on a x(3efr = 5 10-10 esu, soit encore x(3) = 6,4 10-29
(SI) ce qui nous donne un coefficient ny = 2,24 10-6cm2/MW.



Cette non-linéarité a été observée dans une grande variété de

semiconducteurs. La pluspart des expériences ont été menées a 1'aide de

lasers CO2 a 10,6 pm car a cette longueur d'onde il était plus aisé d'obtenir
de fortes non-linéarités du fait de la dépendance en 1/w4 de X(3)eff. Une
seule expérience, de type plasmon, avait été réalisée dans GaAs a
1,06um(12) lorsque nous avons commencé ce travail. En étudiant la variation
du pic de réflectivité plasmon sous illumination, la grandeur et le signe du

coefficient non-linéaire avaient été mesurés donnant n) =+ 1,6 10-6

cm2/MW.

1.3 Mécanismes résonants.

Les semiconducteurs présentent généralement un certain nombre de
niveaux discrets et de bandes d'énergie. De nombreuses transitions sont donc
permises. Elles sont schématisées sur la figure 1.1. Nous pouvons distinguer :

- 1a transition de la bande de valence a la bande de conduction (a),
- la transition interbande de valence (b),

- 1a transition interbande de conduction (c),

- la transition a deux photons (d),

- la transition entre les niveaux des impuretés et la bande de
conduction (e),

- la transition entre la bande de valence et les niveaux des
impuretés (f),

- la transition entre la bande de valence et les niveaux

excitoniques (h).
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semiconducteur a gap direct.
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Sous 1'effet d'une impulsion optique puissante, 1'occupation par les
€lectrons des niveaux ou des bandes d'énergies é€volue. L'indice et
I'absorption varient et on peut induire de cette manicere des effets non-
linéaires qui, comme nous le montrerons plus loin, peuvent étre importants.

La création de porteurs libres induit une variation de permittivité
proportionnelle & leurs concentrations. Cette variation de permittivité est
indépendante du type de transition engendrant les porteurs tant que la
fréquence d'excitation est trés différente de la fréquence du gap.

Dans GaAs, a température ambiante et a la longueur d'excitation
A = 1,06um, interviennent en régime nanoseconde les transitions a partir des
niveaux d'impuretés (e) et (f). En régime picoseconde se rajoute a cela la
transition a deux photons (d).

La variation de permittivité induite par les transitions (d), (e), et (f)
étant analogue a celle induite par les transitions bande a bande (a) tant que ®
# g et 20 #wg nous allons seulement traiter par le calcul le cas des

transitions de la bande de valence a la bande de conduction.

Pour cela, nous reprenons l'expression générale de Auston(14) qui

donne la variation de la permittivité due a la génération de porteurs dans un

semiconducteur a gap direct a la température 0°K :
2 3
47e d k 2
3n2w? 47c3§ (£) o

52,2 d3k[f(E,-)—f(Ef)]{P,-,ff2
n’m? 7 (Ei —Ef)[h2m2 _(Ei _Ef)z}

avec mg, masse de 1'électron libre, Ej énergie de la bande i, P, r =(ilp|f),
f(Ei ) fonction de distribution de la bande i. La somme discréte s'étend sur

toutes les bandes d'énergie (i) et l'intégrale sur la premiere zone de Brillouin.

12



Dans le cas ol I'on ne tient compte que de deux bandes, la bande de valence
et la bande de conduction et si I'on suppose les bandes paraboliques, la

variation A€ devient alors :
4me?  d3k| F(E.) - f(E,)

A€ = —-
w? *4n3 m: m;
22 3, [#(E.)— 2
grnnZe? . a3k [F(Ec)- f(Ey)]Poc]|
m§ 4n’ EG[hzmz—hzcog
1 1 1 i,
avec =——V?E.(k), =- VZE, (k)
my 3n2 KT w3 K

E_ et E, sont les énergies des bandes de conduction de valence, P, , est le

parametre de Kane donné par :

= —Egm - +
4 G Mg m* m*
n p

|Pvc|2 1 1 1

2

Les densités d'électrons n et de trous p dans les bandes de conduction et

de valence s'écrivent :
d3k d3k
n=|—=f(E et =|—=fE
.[471:3 ( C) p 4’J'C3f( V)

La variation de la permittivité devient alors :

2
41e n P 1 1 1
A€ = — >, - +— +47te2(n+p) ) —+—
mn mp 2((0 —(og) mn mp

Lorsque n = p, la variation de permittivité devient :

_ dme?n| 1 1 4me’n | 1 1
Ag =— 2 ++t—= +(02~(o2 T —=
m, m, g (M My

On retrouve alors un résultat bien connu (14,15),
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Ce calcul a été effectué en unité CGS. L'expression de A€ en unité

internationale est :

e n p 1 1 1
Ae=-—| —+— +e2(n+p) ) —+— |(ST).
-\ m, m, 2((0 _(,)g) m, m,

Deux contributions apparaissent dans l'expression de Ae, dont les
significations physiques sont distinctes.

Le premier terme est lié & un comportement collectif des porteurs. 11
est parfois aussi appelé effet plasma car il correspond a une oscillation
collective du plasma d'électrons-trous sous l'action du champ optique

incident. Cette oscillation collective est caractérisée par une fréquence dite

"de plasma” :
2 _ 2| 1 p
(Dp =ée —*'+ *
m, m,

Le modele semi classique de Driide Lorentz fournit d'ailleurs le méme
résultat en ce qui concerne ce premier terme (16),
Le second terme est 1ié uniquement aux transitions entre la bande de

valence et la bande de conduction. Sa contribution est d'autant plus

importante que ® est proche de ®, (h(o ¢~ 1,43 eV). Les expressions

précédentes montrent que la contribution du second terme est importante a
0°K méme lorsque la longueur d'onde excitatrice est de 1,06 pm

(ho = 1,17 eV). Ainsi que discuté en réference (5), la température a une
influence importante sur ce terme de résonance; 1'acuité et 1'amplitude de la
résonance diminuent rapidement lorsque la température augmente. Dans nos
expériences conduites 2 300°K et a 1,06 um, nous pourrons négliger la

contribution de cette résonance.






Chapitre 11
Cinétique des porteurs libres en

régime nanoseconde







II - Cinéti rteurs libr régime nan n

Dans le chapitre précédent, nous avons exprimé la variation de
permittivité en fonction des concentrations d'électrons et de trous. Nous
allons maintenant étudier les mécanismes de photogénération des porteurs
libres dans GaAs semi-isolant a partir des niveaux profonds en régime

d'excitation nanoseconde.

I1.1 Position du probléme

a) Présentation de GaAs semi isolant

Le GaAs est un semiconducteur a gap direct de classe de symétrie
43m. L'énergie de la bande interdite est de 1,43 eV & température ambiante.
I est rendu semi isolant, soit par l'introduction d'impuretés tel que le chrome,
soit par la présence d'un défaut interne (défaut natif) nommé EL2 a
température ambiante. Cette imperfection peut-€tre provoquée
volontairement lors des conditions de croissance de 1'échantillon. L'origine de
ce défaut n'est pas encore completement connue. La formation de ce défaut
est attribuée 4 un complexe antisite d'Arsenic - interstitiel d'Arsenic(17), 11
semblerait que sa concentration soit liée a la présence d'Arsenic en site
Gallium (18). Comme le montre la figure 11.1(18), 1a concentration en EL2,
de I'ordre de 1016 cm-3, est plus importante lorsque les atomes d'Arsenic sont
en surnombre dans le mélange initial d'atomes de Ga et As.

Quoiqu'il en soit, le défaut natif se comporte comme un niveau profond
existant & température ambiante sous deux états de valence EL2° et EL27 et

se situant 4 0,67 eV au-dessous de la bande de conduction.
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Fig I1.2: spectre des sections efficaces de
photoionisation du niveau EL2.
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Des études spectroscopiques(19) ont montré que ce défaut natif
présentait une certaine sensibilité a l'infrarouge proche. Les spectres des
sections efficaces de photoionisation S;, et Sp, correspondant & la création
d'un électron et d'un trou sont présentés sur la figure I1.2(19). A Ia longueur

d'onde 1,06pum, soit 1,17 eV sur la figure I1.2, on constate que la section
efficace de photoionisation S, devient importante (de I'ordre de 1016cm?) et

bien supérieure a Sp. Le niveau EL2 apparait donc comme assez
photosensible a 1,06 um. Sous l'action d'un photon il peut alors céder un
électron dans la bande de conduction lorsqu'il est dans 1'état de valence EL2°,
ou bien un trou dans la bande de valence lorsqu'il est dans 1'état de valence
EL2*. Le processus est résumé ci-dessous :

EL2°+hv - EL2t +e-

EL2t+hv > EL2° + p+

Sous l'action d'un flux de photons, il est alors possible de créer un
plasma d'électrons et de trous. Nous nous proposons dans ce travail d'étudier
le processus de création et 1'évolution d'un tel plasma et de montrer, tant
théoriquement qu'expérimentalement que 1'on peut engendrer a partir de ce

processus des non-linéarités optiques appréciables.

b) Génération du plasma électrons-trous : éguations de base

Dans ce paragraphe nous présentons les mécanismes régissant les
évolutions respectives des €lectrons, des trous et des densités de centres
ionisés et non ionisés sous l'action de l'interférence de deux impulsions

optiques de durée 8 nanosecondes.
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Nous considérons que l'intensité est modulée spatialement selon un axe x,
direction perpendiculaire aux franges d'interférence. m étant la modulation de
la figure d'intensité, k le vecteur réseau de la figure d'illumination selon x,
l'intensité s'écrit :

I=1Ip(1+ mcos(kx))

ou Ip est la somme des intensités des ondes entrant dans le cristal.

La cinétique des porteurs photocréés & partir des défauts se situant dans
la bande d'énergie interdite est gouvernée par cing équations. Elle recoupe
plusieurs phénoménes bien connus représentés sur la figure I1.3 qui sont :

- L'excitation lumineuse des porteurs de charge, électrons et trous, a partir
des états du défaut EL2. |

- La diffusion des porteurs résultant de leur modulation spatiale et
l'entrainement sous le champ de charge d'espace créé par la migration des
porteurs.

- La recombinaison sur les niveaux piéges.

Dans les bandes de conduction et de valence les électrons sont en
densité n et les trous en densité p. Par la suite, les indices n et p se réferent
respectivement aux €lectrons et aux trous.

La photogénération des électrons et des trous dépend de plusieurs
parameétres qui sont :

- les sections efficaces de photoionisation Sy, et Sp,

- les densités de centres non ionisés NOD (soit EL2°) pour les électrons,

et ionis€s N B (EL27) pour les trous,

- du flux de photons I/hv ot I est la puissance lumineuse par unité de

surface et hv I'énergie d'un photon a la longueur d'onde 1,06pum.
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La diffusion et 1'entrainement sous champ sont déterminés par les mobilités

Hn et p, ou bien encore par les coefficients de diffusion Dy et Dp liés aux

: o kgT
mobilités par la relation d'Einstein D = ]J.— ou kg est la constante de
e

Boltzmann, T la température, e la charge en valeur absolue de 1'électron. Le

champ résultant de la diffusion relative des électrons et des trous sera

noté Esc ( champ de charge d'espace).
La recombinaison est déterminée par les sections efficaces de

recombinaison ¥y, et yp ainsi que la densité de centres non ionisés ND pour
les trous et la densité de centres ionisés N - p pour les €lectrons. Les sections
efficaces de recombinaison sont reliées aux sections efficaces de capture

Sps §p et aux vitesses moyennes d'agitation thermique v Vthpar :

La cinétique des électrons et des trous est gouvernée par cing équations

L'équation de photogénération des électrons est :
o]

an SnIND R — ,
5t_=—T—'ynnN;5 +D,An—, dzv(nEsc) éq. II-1
L'équation de photogénération des trous est :

+
ap SPIND o . - ,
§=T_YPPND +DpAp+p, dzv(pEsc) éq. II-2

L'équation de conservation de la charge totale :

+ ° +

aND _ SniINp, _ SpINp
ot hv hv

~YnutNp +vppPNp éq. II-3
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L'équation de poisson
= e
dzv(Esc)ze——(p—n+Nl'; —Ngi) éq. I1-4
A)

ou gg est la permittivité statique et NBi la densité initiale de centres ionisés

c'est-a-dire la densité de centres EL2+ lorsque le cristal est dans le noir.
L'illumination résultant de l'interférence des deux ondes:
1(t)=1,(t)(1+ mcos kx) éq. II-5

Notons que nous avons omis volontairement deux mécanismes. L'absorption

B2

a deux photons, dont le taux de génération est oy ou B est le coefficient
\Y

d'absorption 2 deux photons, est négligée en régime nanoseconde. Nous
montrerons que les paires d'électrons trous créées par ce processus sont
négligeables devant le taux de génération des porteurs a partir des centres
profonds lorsque 1'on travaille en régime nanoseconde.

D'autre part, la recombinaison directe électrons-trous a également été
négligée. Compte-tenu de la section efficace de recombinaison directe Vet ,
les constantes de temps associées a ce processus sont de 1'ordre de 100 ns
pour les densités de porteurs mises en jeu dans nos expériences (n=p =5
1016cm-3). Ce phénoméne n'interviendra pas durant nos mesures qui sont
effectuées pendant la durée de I'impulsion (8 ns).

Comme cela se voit dans les équations II-1 a II-3 et comme nous le
discuterons plus loin, l'une des nouveautés apportée par ce type de
mécanismes par rapport a une génération de type bande a bande est que le

taux de génération des électrons et des trous dépend de la densité de centres

ionisés N B. N B est lui méme fonction de l'intensité comme on peut le voir

dans 1'équation II-3. Ceci nous permet de prévoir qu'il y aura aussi une

variation d'absorption photoinduite. En effet, 'absorption o est donnée par
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=8, (Np —N} )+ S,N, =S, Np + (S -8y NG,

oll N est la densité totale de centres.

Comme nous avons -S-“_>>1, I'évolution de Ni; conduira a une
P

augmentation de transmission si NB augmente ou a une augmentation

' . e ntt g e
d'absorption si N, diminue.

c) Détermination de quelques parameétres de nos échantillons

Nous avons, pour mener a bien nos expériences, deux types
d'échantillons fournis par nos collegues de la Thomson CSF. Ces deux
échantillons sont polis selon les faces avant et arriere [001]. La direction
moyenne de propagation des ondes lumineuses sera selon l'axe (001). Ils
différent 1'un de l'autre par leur épaisseur selon la direction (001). Nous
disposons d'un échantillon de 4 mm d'épaisseur, appelé par la suite
échantillon 1 ou échantillon long, et d'un échantillon de S00pm d'épaisseur
appelé par la suite échantillon 2 ou échantillon mince. Pour ces deux cristaux,

la densité totale de centre EL2 était connue, (Np = 1016 / ¢m3) mais il
restait a déterminer la densité totale de centres ionisés Nl'; (EL21).
Pour 1'échantillon long, NB a été déterminé au laboratoire en étudiant la

variation du gain photoréfractif en fonction du pas du réseau photoinduit (20)
N} =210 cm™
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Pour 1'échantillon mince , nous avons déterminé la densité de centres ionisés
a partir des mesures de résistivité p et de mobilité pyy de Hall faites par nos

collegues de la Thomson CSF. Pour cela, nous supposons que la conduction
dans le noir est assurée uniquement par les électrons. La densité d'électron n

dans la bande de conduction est donnée par :
1

epl g

D'autre part, la densité d'électrons dans la bande de conduction créée par

n=

l'agitation thermique est:

Ep —Ec
n=N-(T) exp| —————
c( xp[ kpT )

ou Ep est le niveau de Fermi, Ec 'énergie de la bande de conduction. N¢ (T)

est la densité d'état effective dans la bande de conduction (21):
*

oV
N T = 2’ n T 2 19 -3

On peut donc déduire le niveau de Fermi, et calculer la densité de centres
+ ) "

Np par: ]

1

Ep —Efp
i kpT )]

ou Ep est I'énergie d'ionisation du centre EL2 ( Ep = 0,67 eV) (22)

N];=ND 1-

1+ exp(

Connaissant p = 2,5 107 Qcm et uy = 5750 cm?2/V.s, on en déduit N;S =1,25
1015 cm:3,

L'ensemble des autres parameétres relatifs a la photogénération, la
recombinaison et la diffusion sont pris dans la littérature. Tous les parametres

sont présentés dans la table I (23-33),
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section de photoionisation des électrons

T s5.-1016em-3 (23)

section de photoionisation des trous

s, =2 1015 cm -3 (24-25)

coefficient d'absorption a deux photons

B=25cm/GW (26)

densité totale Nd de centres EL.2
échantillon 1
échantillon 2

EL2=1016¢cm-3
EL2=1,351016 cm -3

resistivité échantillon 2

p=2,5107 Qcm

mobilité de Hall pour les électrons (échantillon2)

HH=5750cm ‘2/ Vs

densité Nd+ de centres ionisés EL2+
échantillon 1
échantillon 2

EL2+ =21015¢m -3
EL2+=1,251015¢cm-3

section efficace de capture des €lectrons

5, =431016cm 2 (27)

section efficace de capture des trous

5, =210-18 cm2 (27)

vitesse d'agitation thermique des électrons

VP =44107 cm /s (28)

vitesse d'agitation thermique des trous

V, =1,7107 em/ s (28)

section efficace de recombinaison des electrons

» =19108cm 3 /s

section efficace de recombinaison des trous

Y»=3,41011cm3 /s

temps de recombinaison des électrons

échantillon 1 Tre =26 18

échantillon 2 Tr =42 ns
temps de recombinaison des trous

échantillon 1 Tgp = 3,6 Us

échantillon 2 Try =42 s

coefficient de recombinaison €lectrons trous

Yu=2 10-10ecm 3 /s (29)

mpbilité des électrons

L, =5000cm2/Vs

mobilité des trous

M, =400cm2/Vs (30)

masse de 1'électron libre

my =9,108 107! kg (16)

H#

masse effective de 1'électron

m, = 0,068 m,(10)

masse effective des trous

5 =0,5m(16)

|

longueur du cristal selon [001]

échantillon 1 l1=4 mm
€chantillon 2 1 =500 pm
It
indice optique n,=3,5 (31)
constante dielectrique statique
£ =13 (32)
£

[

section efficace d'absorption des €lectrons

Se=61018,10-17cm?2 (33)

Table 1: paramétres des échantillons de GaAs semi-isolant.
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d) Ordre de grandeur .

La diffusion des porteurs est indésirable. Elle tend en effet a diminuer
la modulation du réseau de porteurs libres. On a donc intérét a ce que les

temps de diffusion des électrons et des trous T Dy, soient supérieurs a la

durée de l'impulsion (8 ns).

1 A
kan,p 4n2Dn,p

Onart D,, = ou A = 2mt/k est le pas du réseau.

Expérimentalement, nous travaillerons avec un pas de 100pm ; dans ces
conditions, le temps de diffusion pour les électrons sera de 1'ordre de 20 a 30
nanosecondes tandis que celui des trous sera de 100 nanosecondes. La
diffusion des porteurs ne sera pas un élément déterminant de la cinétique des
porteurs durant le passage de I'impulsion.

Les temps de recombinaison dans le noir (table I) sont pour les
électrons d'environ 25 nanosecondes et pour les trous cent fois plus
importants. Ces processus ne seront pas non plus trés importants durant
I'impulsion tant que 1'énergie restera faible. Nous reviendrons sur ce point
plus en détail par la suite.

Dans ces conditions, la cinétique d'évolution du plasma électrons-trous
est principalement régie par la génération a partir des centres profonds. Une
des particularités de la génération de plasma électrons-trous a partir de

centres profonds est que les probabilités de création d'électrons et de trous

sont fonction de l'intensité. En effet, elles dépendent de la valeur NB qui est

fonction de l'intensité comme on peut le constater avec 1'équation II-3.
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Afin de bien comprendre cette cinétique, nous allons dans un premier
temps négliger la diffusion et la recombinaison dans les équations II-1 a II-4.
Des solutions analytiques vont nous faire comprendre l'ensemble de
I'évolution des densités électrons-trous sous l'action d'une impulsion

nanoseconde.

IL.2 Modélisation analytique

a) Solutions analytiques.

Reprenons les équations II-1 a II-5 sans tenir compte de la diffusion et

de la recombinaison, on a alors :

an Sul(Np =N}

ox hv
op _SpINp
o hv
+ _NT +
ONp _ SnI(ND N3 _SpIN}
ot hv hv

I(t)=1I¢(t)(1+ mcoskx)
Np =Ny +N},

Np est la densité totale de centres.

Posons I = i—E(l + mcos kx) ot E est 'énergie par unité de surface déposée
t

par I'impulsion au cours de 1'illumination.

L'équation de conservation de la charge nous donne :

( (S, +S
NB =N5i exp —[ z p]E(1+mcoskx)]+
\

hv

S.Npy [ S, +S
D 1—exp| -| — P E(1+ mcoskx)
Sy +5,| hv

27



-----

ol NBI- est la densité initiale des centres profonds ionisés (EL2* dans le
noir).
Les équations de photogénération des électrons et des trous se résolvent alors

et on obtient :
_ S$.8p NpE S,

_Sn+Sp hv (Sn+Sp)

[1 - exp[—[sn ;;Sp ]E(l + mcos kx)Jj|

_ SnSp NpE Sp B _
p—Sn"'Sp hv +(Sn +Sp)2 [SPNBI' S"(ND NB")]

[1 _ exp(—(snhzsp]E(l +mcoskx)ﬂ

z[SpNgi"Sn(ND—NBi)]

Dans I'hypothése ol le taux de modulation m de la figure d'interférence est

faible devant 1, on peut séparer chaque grandeur n, p, NB en une partie

modulée spatialement comme coskx indexée 1 et une partie constante indexée

0. On écrit alors :

n=n, +nycoskx

p=p, + pjcoskx

+ _ a+ +
ND —NDO +ND1 cos kx

SnSp E S

—F N, -—" [s NEt. -S (N —N+.]
D 21"P°'D n D D

Sp +Sp hv (Sn+Sp) ! ( l)

]

avec n, =
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Ces solutions analytiques nous permettent de distinguer deux régimes

distincts dépendant de 1'énergie.



S, +S
—u]E J est négligeable ou non devant 1,

En effet, selon que exp(-—[ p
\Y

c'est-a-dire pour E< 10 mJ/cmZ2 ou E> 10 mJ/cmZ, les solutions analytiques

précédentes révelent des comportements différents :

b) Cas des hautes énergies.

A haute énergie, le second membre des équations II-6 a II-11 devient
négligeable et les équations précédentes se simplifient :

On a alors :

_ SnSp E

+ _ SnND
1 P08, +8,
np =mn,
pP1 =mp,
Nj, =0

N

Les densités d'électrons et de trous tendent 2 devenir égales. Tout se

passe comme si les porteurs libres étaient créés a partir d'une densité de

SuSp

centres profonds N, avec une section efficace S
+

n p
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Cette uniformisation des concentrations des €lectrons et des trous

releve en fait de 1'évolution de NZ; qui modifie l'absorption o,
correspondant 2 la création d'un électron (oc n =95, (N D - Nzr) ))et celle o

correspondant a la création d'un trou (oc p= S pNB ) En effet, initialement,

nous avons On bien supérieur a op car Sp>Sp et N g >N B Il y a donc plus

[ V4 Y &4 . + N \
d'électrons créés que de trous, et la concentration en N, a alors tendance a
augmenter. Ceci a pour effet de diminuer o et d'augmenter ap. Ce processus
se poursuit jusqu'a ce que le taux de génération d'électrons et de trous

s'égalisent, c'est-a-dire S, N g =S PNE . Cette derniére relation nous fournit

alors la valeur 2 I'équilibre de la densité N B :
+ _ SanlND
Do s, +8,

Sur la figure II-4 sont représentés les évolutions des densités n,,p,, et
NBO données par les équations II-6 a II-8 en fonction du temps

d'illumination de 1'échantillon. La durée que nous considérons est de 32
nanosecondes. L'impulsion lumineuse de largeur a mi-hauteur 8

nanosecondes est représentée par une gaussienne et I'énergie déposée au
7’ t v ) [ 4 . ’ P
cours du temps E(t) est donnée par : E(¢) = _[_NI (¢")dt'. L'énergie déposée

dans l'échantillon augmente donc au cours de l'illumination. L'analyse
précédente de 1'évolution des concentrations des porteurs de charge en

fonction de 1'énergie revient donc a l'analyse des concentrations en fonction

de la du~ée de l'illumination. La figure 1I-4 montre 1'évolution de NZ;O

(centre ionisé ELZS non modulé spatialement).
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Au début de 1'illumination, ou 1'énergie absorbée est faible, Nl'; ,asa valeur
dans le noir. Elle croit ensuite jusqu'a atteindre une valeur constante proche
de 10'%:m-3 pour une énergie supérieure 4 10 mJ/cm2 environ (t> 12
nanoseconde). On vérifie que les concentrations en électrons et en trous
tendent a s'égaliser lorsque N I'S atteint sa valeur d'équilibre a haute énergie.
L'écart qui subsiste entre n, et p, provient du deuxiéme terme des équations
II-6 et II- 7 pas tout a fait négligeable a 30 mJ/cm2. Il se réduit au fur et a
mesure que 1'énergie augmente.

En ce qui concerne les quantit€és modulées spatialement, nous

remarquons que la modulation du réseau de porteurs libres est égale a la

modulation de la figure d'intensité : ny =mn, et p; = mp,. La densité de
centres profonds est répartie spatialement de maniére uniforme, c'est-a-dire
NBI =(. Seule la photoionisation des centres profonds par la répartition
d'intensité modulée spatialement intervient dans la génération du réseau de
porteurs libres. Dans ce cas limite, nous retrouvons un comportement
identique a celui qu'ont les paires d'électrons-trous quand elles sont créées
directement par un processus de type bande a bande dans lequel la diffusion

et la recombinaison sont négligées.

c) Cas des basses énergies.

A basse énergie, on peut faire 1'approximation :
2 .2
Sy +S S, +S Sp+S,] E
exp| -| —2 |E |=1-| = pE+(n p)
hv kv 2(hv)?

Dans ces conditions, les équations II-6 a II-11 deviennent :
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2
E Sn(o‘ni‘o‘pi)E éq. 11-12
No =0y —=— D)
hv 2(hv)
2
_q __+Sp(°‘ni‘°‘pi)E éq. I-13
Po =Upi hv 2(hv)2
E c
+ _ at 1I-
NDo-NDi+(°‘ni‘°‘pi)h_v ¢q. II-14
) ,
E mE tq. 15
n=m| Oy —=S, |0y —0p | — 4.
1 [ noy n( ni pl)(hv)z]
2
E mE 2q. II-16
pr=m| Oy —+S,(0,; —0p | —= cq.
[ Pt hy p( ™ pl)(hv)2]
E
+ _
Np, = m(o‘mi '%i); éq. 1117

avece ocm-zsn(ND—N;;i) ct (Xpi=sp(N;)-i)
O, et O p; sont les absorptions initiales correspondant a la création d'un

électron et d'un trou.

. A, ..
Dans tous nos cristaux, nous avons —= >1. Les densités de trous et
a .
Dl

d'électrons au début de l'illumination, c'est-a-dire a basse énergie, seront donc
tres différentes 1'une de 1'autre comme l'indique le développement au premier

ordre en énergie dans les équations II-12 et II-13. Cependant, comme

Qi =0 p;, la densité en centres N Bo a tendance a augmenter (éq I1-14). Et

I'on constate alors, sur les termes au 2&éme ordre en énergie dans les
équations II-12 et II-13, que cela a pour effet de diminuer le taux de
génération des électrons et d'augmenter le taux de génération des trous. Ceci
se poursuit comme nous l'avons expliqué précédemment jusqu'a

l'uniformisation des densités de porteurs libres.
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De méme, les quantités modulées spatialement n; et p; différent au
début de l'illumination compte-tenu de ¢ ,; > @ pi. Les termes au 2éme ordre
en énergie ont également tendance a corriger cette différence (éq II-15 et II-
16). Cependant, les densités des porteurs modulées et non modulées
Spatialement ont un comportement différent. On doit en effet tenir compte

d'une contribution supplémentaire qui intervient dans la génération de n; et

pi1. D'apres 1'équation 11-17, la densité de centres NB est également modulée

spatialement a basse €nergie. Il y a donc deux contributions qui interviennent
dans la génération des réseaux d'électrons et de trous : d'une part la
photoionisation de la densité uniforme de centres profonds par la partie
modulée spatialement de l'illumination et d'autre part la photoionisation du
réseau de centres profonds par le fond uniforme de l'illumination. Du fait de
cette derniére contribution, les modulations des réseaux d'électrons et de
trous sont différentes entre elles et de celles de la figure d'interférence. Ceci

apparait clairement si l'on réécrit les équations 1I-12 a II-17 sous la forme

suivante :

_E 1 + +1E
no—aniE—ES,,[NDo NDl Py

_ E 1 + + 1E
Po =0pi7 o= Sp [NDo_NDz ~

_ 1 + + mE 1 + E
nl—[am-——z—S [ND, - NDthv =5 SaNpy

mE 1 +E

1 +
Pl-[ Opi +2 Sp [ Do NDi]}W"'ESPNDlh_V
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Dans les expressions de n; et p; , apparait, tout d'abord, la photoionisation

des centres par le réseau d'illumination puis la photoionisation du réseau de

centres profonds par l'illumination uniforme. Comme @ ,; 2 ;;, on a NI’;1>

0 d'aprés 1'équation II-17. Le réseau de centres ionisés est en phase avec
lI'illumination. La modulation du réseau d'électrons sera donc inférieure a
celle de la figure d'intensité, alors que la modulation du réseau de trous lui
sera supérieure. Cela se voit clairement en écrivant les équations 1I-12 a I1-17

sous la forme :

"mo_q. Sn (ani _OLP")E éq. 11-18
mng 20, hv
P, Sp (i _O‘P")E éq.11-19
mp( Zocp,» hv

La figure II-5 représente 1'évolution des quantités modulées
spatialement, calculée a partir des équations II-7 a II-11, en fonction de la

durée de l'illumination, ou ce qui revient au méme, de 1'énergie absorbée. A

faible énergie, la modulation du réseau de trous p;/mpg augmente et celle du
réseau d'électrons nj/mng diminue tandis que se crée un réseau dans les
centres profonds Ngl # 0. Lorsque 1'énergie absorbée augmente, les taux de

génération d'électrons et de trous deviennent égaux, et font disparaitre le
réseau dans les centres profonds. L'écart des modulations par rapport a4 m est

maximal lorsque le réseau de centres ionisés est a2 son maximum.
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Plus précisement le maximum de p;/mpg correspond au maximum de

+
111 (fig I1-6) tandis que le minimum de nj/mng correspond au minimum

Do

+
01 (fig I1-7).
Do

de

A haute énergie, les modulations du réseau d'électrons-et de trous
tendent vers 1 (fig II-5). L'écart de nj/mn, par rapport a 1 se comprend bien
au vu de 1'équation II-18. Il est dG a l'existence du second terme dans
I'équation II-18. Le terme équivalent dans 1'équation II-19 est beaucoup plus

faible car Sp/Sp>>1. nj/mng atteint la valeur 1 pour des énergies totales

contenues dans l'impulsion de 100mJ/cm?2

d) Discussion

Le modele qui vient d'étre présenté permet de comprendre dans ses
principes 'évolution des concentrations des électrons et des trous photocréé‘s
a partir de centres profonds. L'évolution des concentrations respectives de
centres neutres et ionisés a une influence déterminante sur 1'évolution du
plasma électron-trou. L'illumination, modulée spatialement, crée trois
réseaux de charge : un réseau dans les centres profonds, un réseau d'électrons
dans la bande de conduction et réseau de trous dans la bande de valence. A
basse énergie, l'existence d'un réseau dans les centres profonds modifie les
modulations des réseaux d'électrons et de trous qui deviennent différentes de
celles de l'intensité. La différence entre les taux de génération initiaux de
trous et d'électrons conduit, a basse énergie, a des concentrations de porteurs

libres tres différentes 1'une de 1'autre.
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Cependant, 1'évolution des centres ionisés sous l'illumination tend a
compenser ce déséquilibre au fur et 2 mesure que 1'énergie déposée dans
I'échantillon augmente. A haute énergie, 1'évolution des concentrations en
porteurs libres tende asymptotiquement vers un comportement de type bande
a bande. Les densités de porteur libres s'égalisent tandis que la concentration

de centres ionisés devient constante et non modulée spatialement.

I1.3 Simulations informatiques

Le modele précédent ne permet pas cependant de prédire une valeur

quantitative correcte des concentrations de n, p et N B En effet, les temps de

recombinaison et de diffusion des électrons (= 25 ns) ne sont pas vraiment
négligeables devant la durée de 1'impulsion (= 8 ns).
Cela est d'autant plus vrai a haute énergie ot le temps de recombinaison des

électrons tend a diminuer lorsque le cristal est illuminé. En effet, comme

nous venons de le voir Nt > NT. et T; = ! ) :
D Di T +

YnNZ; “/nNDi

pouvoir estimer correctement les densités de porteurs libres et de centres

. Aussi, afin de

ionisés, des simulations informatiques ont été réalisées.

a) Méthode de résolution.

Pour ce faire, nous reprenons les équations II-1 a II-5 et effectuons un

, ., + ;. .
développement de chaque quantité n, p et N, en série de Fourier par rapport

a la grandeur spatiale. Nous avons donc :
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n=n, +ny coskx

D =D, + pj COs kx

+ _ At +
ND —NDO +ND1 cos kx

ony, _ Sply + +
avec Ey = Py (ND—NDO)‘Yn”oNDo
ap, SPIO + +
3% v ND_'YpPo(ND"NDO)
aNI-')-o - a(no _pO)
ot ot
-+
ony _ mSnlo (ND _NDO) Snlo o+ | ERnn
= v Vb1
ot hv hv Es
n
__I_YnnlNBo 'YnnoNl-Sl
"CDn

ot hv v PL e
p
__1—Ypp1(ND N50)+YppoN[-')-1
"CDp
aNBl mSyl,Np mly 4
o hv hv NDo(Sp =Sa)+(Sp = 54)

Afin de résoudre ce systéme, deux méthodes de résolutions différentes ont

été développées. Le systeme d'équations différentielles a d'une part été résolu

par une simple méthode des tangentes et d'autre part par un algorithme de

prédicteur-correcteur d'Adams-Basforth-Moulton (ordre 4).
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Le parametre important dans ces simulations est 1'énergie contenue

dans I'impulsion. Au fur et 2 mesure qu'elle augmente, le découpage en temps
de I'impulsion doit devenir plus précis. Le nombre de points échantillonnés
dans l'impulsion peut atteindre le million pour des énergies incidentes de 50
mJ/cm2,
Dans la plupart des cas, la méthode des tangentes fournit une solution plus
rapidement que la méthode d'Adams-Basforth-Moulton. Cependant, la
méthode des tangentes est peu fiable et son utilisation est délicate. En effet,
la solution proposée par le programme est souvent entachée d'erreurs allant
jusqu'a 30 a 40% en fin d'illumination tout en étant exacte au sommet de
I'impulsion. On doit alors recourir & un échantillonnage plus précis, ce qui la
rend finalement bien plus longue et moins fiable.

Aussi, afin de s'affranchir de cette erreur de méthode, nous avons
également résolu ce systéme par une méthode de prédiction-correction. Cette
méthode nous fournit, a chaque échantillonnage, deux évaluations de la
solution, la prédiction et la correction. La correction est généralement retenue
comme étant la solution, la prédiction étant une estimation de la solution
moins précise. Ces algorithmes sont plus compliqués & programmer et
nécessitent de connaitre quatre valeurs initiales pour des temps différents de
la solution recherchée. Ils nécessitent donc une autre méthode pour pouvoir
démarrer. Dans notre cas, le programme est initialisé a 1'aide de 1'algorithme
de Runge Kutta a l'ordre 4. L'avantage de l'algorithme de prédiction-
correction d'’Adams-Basforth-Moulton est que la prédiction et la correction
encadrent A tout instant la solution recherchée (34). L'écart entre le prédicteur
et le correcteur permet donc d'estimer l'erreur commise. Il est alors possible
en cours de cualcul, de changer le pas d'intégration. Il faut bien sir réinitialiser
le programme a l'aide de 1'algorithme de Runge Kutta a l'ordre 4 a partir du

point ol s'est manifestée la divergence de 1'algorithme.
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Cette méthode, bien qu'un peu compliquée a programmer, offre 'avantage de
connaitre l'erreur commise. Les résultats présentés ci-dessous proviennent de
simulations faites avec cette méthode et les détails de l'algorithme sont
présentés en annexe.

Nous prenons l'intensité fonction gaussienne du temps :

1,()=

E 2
ex —‘/ ) aveco=2,34Ty ou Ty est la durée de
ovon P( 262 L L

I'impulsion laser 2 mi hauteur.

b) Comparaison des résultats numérigues et analytiques.

Sur la figure II-8 sont présentés les résultats numériques montrant
I'évolution des concentrations d'électrons 7, et de trous p, non modulées
spatialement. La recombinaison des trous est négligeable durant le passage
de l'impulsion. Par contre, la cinétique des électrons est influencée par leur
recombinaison. En effet, le temps de recombinaison des électrons devient

inférieur a 25 nanosecondes durant l'illumination puisque la densité de
centres Nl'; augmente fortement par rapport a sa valeur dans le noir (Nl‘; =
1,25 1015 ¢cm-3). La figure II-9 compare 1'évolution de Nl'; , prévue par

I'approche analytique (a) et les simulations numériques (b). Lorsque la
recombinaison des porteurs n'est pas prise en compte (a), Nl'; , Croit puis

sature avec 1'énergie absorbée (égalisation des taux de génération d'électrons
et de trous). Lorsque l'on inclut les processus de recombinaison (b),

l'augmentation de NBO avec l'énergie est contrebalancée par la
recombinaison des électrons sur NB o~ Cette recombinaison est d'autant plus

rapide que NB , devient important. La variation du temps de recombinaison

des électrons au cours de l'illumination est illustrée sur la figure II-10.
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Le temps de recombinaison des électrons peut atteindre une valeur aussi

faible que 6 a 7 nanosecondes lorsque Ng , atteint sa valeur maximum

(Nl.;o ~9 1019 cm"3)- La recombinaison des électrons devient alors

prédominante réduisant NB o~ Tant que les trous n'ont pas commencé a

recombiner, la valeur de Ng , peut méme Etre inférieure a sa valeur dans le
noir (fig. II-10 t= 30ns).

L'influence de la recombinaison des électrons sur leur concentration est
illustrée sur la figure II-11. Négligeant la recombinaison, l'approche
analytique qui nous a permis de bien comprendre les mécanismes, surestime
d'au moins 25 % la valeur de la concentration des électrohs a la fin de
l'illumination.

L'influence de 1'énergie sur 1'évolution des concentrations d'électrons et
de trous est illustrée sur les figures II-8 et II-12. Lorsque 1'énergie absorbée
est faible, plus d'électrons que de trous sont créés (figure II-12). L'écart entre
n, et P, tend a disparaitre au fur et 2 mesure que 1'énergie augmente ( fig
I1-8) comme l'avait prédit 'approche analytique.

La recombinaison des électrons affecte également le comportement des
grandeurs modulées spatialement. La figure 1I-13 montre I'évolution des
modulations des réseaux d'électrons (nl/mno) et de trou (p1 /mpo) en
fonction du temps d'illumination (ou de 1'énergie absorbée) pour une énergie

totale de 1mJ/cm2. Comme l'avait montré I'approche analytique, 1'existence
d'un réseau dans les centres profonds (Ngl) augmente la modulation du
réseau de trous et diminue celle du réseau d'électrons. A plus forte énergie

(fig II-14) , on observe un maximum et un minimum trés prononcés sur

(p1/mp, ) et (ny /mn, ).
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Comme nous 1'avons déja vu lors de 1'approche analytique sur les figures II-5

a I1-7, ces extremums correspondent a un maximum dans la concentration de

NBI. Ce maximum apparait d'autant plus t6t au cours de l'illumination que

I'énergie contenue dans l'impulsion augmente (fig II-13 et 1I-14). Cela
confirme que ce comportement est sensible uniquement a 1'énergie absorbée
dans l'échantillon.

L'évolution de Ngl en fonction de I'énergie (fig 1I-14), c'est-a-dire la

création puis disparition du réseau dans les centres profonds lorsque les taux
de génération s'égalisent, est conforme & notre modele analytique. La
recombinaison des électrons introduit en plus un changement du signe de
cette modulation qui disparaitra lorsque les trous recombineront. Il peut
paraitre surprenant que le rapport 71 /mn, redevienne égal a l'unité pour les
hautes énergies. Le temps de diffusion pour les électrons est en effet de
I'ordre de 25 nanosecondes et on pourrait s'attendre 1égitimement a voir
l'effet de la diffusion sur la modulation du réseau d'électrons.

Pour comprendre le réle plus faible que prévu de la diffusion des
électrons, il nous faut tenir compte également de la faible diffusion des trous
et de I'existence d'un réseau dans les centres profonds.

A faible énergie, la densité p; de trous est bien plus faible que n;. Par

contre, comme nous l'avons vu, la densité Ngl est importante. Les électrons

qui diffusent, ont tendance a délocaliser une certaine charge par rapport a la
charge contenue dans le réseau de centres profonds. Il apparait donc un
champ, que nous avons appelé champ de charge d'espace, qui s'oppose 2 ce

qui I'a créé. Le champ s'oppose donc a la diffusion des électrons.
De méme, a haute énergie ou N51= 0, 1a densité modulée spatialement
de trous est cette fois-ci pratiquement €gale a la densité modulée d'électrons.

En raison de leur faible mobilité, les trous diffusent trés peu par rapport aux

électrons.
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I1 apparait alors un champ di a cette différence de mobilité, appelé aussi
"champ de Dember" qui tend a s'opposer a la diffusion relative des €lectrons
par rapport aux trous. Tout se passe donc, si 1'on inclut 1'effet de ce champ,
comme si les électrons et les trous avaient une mobilité apparente. Cette
mobilité apparente, appellée aussi mobilité ambipolaire, est différente des
mobilités propres aux électrons et aux trous. Elle est donnée par I'expression

suivante calculée au chapitre V:
_ 2uplp <

T

On constate donc que le temps mis par les électrons pour diffuser est

Lg

augmenté. Cela explique que l'on ne voit pas l'influence de la diffusion,
pendant le passage de I'impulsion, sur les densités d'électrons et de trous dans
nos conditions expérimentales (pas de 100um, Tp = 25 ns, Tp, =50 ns).
Par contre, comme on peut le voir sur la fig II-15, I'influence de la diffusion
se manifeste durant le passage de 1'impulsion lorsque 1'on choisit des pas de

franges inférieurs ou €gaux a 50 um.

I1.4 Discussion

La modélisation analytique et les simulations numériques'nous ont
permis de comprendre I'évolution des populations électroniques, tant dans les
bandes que dans les centres profonds en fonction de la durée d'illumination
ou de 1'énergie absorbée.

Ces variations de populations produiront une variation de permittivité
du matériau, comme expliqué dans le premier chapitre. La composante
modulée spatialement correspondra a un réseau d'indice et conduira au
mélange non-linéaire d'ondes optiques. Expérimentalement, ces non-
linéarités optiques seront mesurées au sommet de l'impulsion de durée 8

nanosecondes et étudiées en fonction de 1'énergie totale des ondes.
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Comme on 1'a montré au chapitre I, ce sont les concentrations d'électrons et

de trous photocréés qui gouvernent la variation de permittivité :

2
—€ ni P1
Agq = 2] * T %
(0] mn mp

Pour les faibles énergies, la croissance de n; est proportionnelle a 1'énergie

avec une pente qui correspond a 1'absorption initiale due aux électrons (Sp
[+]
N Di ). Au dela de lOmJ/cmZ, n; croit linéairement avec 1'énergie de

I'impulsion, la pente de la droite étant cette fois-ci proportionnelle a

SpSuNp
Sn+Sp
La partie modulée spatialement p; de la densité de trous 2 un comportement

analogue : la pente a l'origine est proportionnelle a Sp Ngi tandis qu'a haute

. . . N S pSnN D
énergie on retrouve une pente proportionnelle 8 ————.
Sy +8 p

Le comportement a haute énergie se comprend bien puisque lorsque
I'énergie dépasse 10mJ/cm?, on atteint le régime haute énergie dans lequel
les taux de générations sont égaux pour les électrons et les trous et leurs
temps de recombinaison sont constants (au sommet de I'impulsion).

La courbe sur la figure II-16 montre I'évolution de Ag; en fonction de
I'énergie totale de l'impulsion. Cette courbe reproduit pratiquement

I'évolution de n; puisque la masse effective des trous est beaucoup plus

grande que celle des électrons.
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Fig I1.17: Variation de 1’absorption (dAlpha) due aux centres EL.2
en fonction de 1’énergie incidente.
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La figure II-17 montre la variation d'absorption en fonction de 1'énergie de
l'impulsion produite par la variation photoinduite de la densité de centres
ionisés calculée au sommet de 1'impulsion. La variation d'absorption est

reliée a la variation de densité de centre ionisés par :
_ _ + gt
Aa=(Sn—Sp)(Np; = Np,)

A faible énergie, la création prédominante d'électrons augmente Nl'; et

I'absorption diminue. Au dela de 10mJ/cm?, les taux de génération
d'électrons et de trous s'égalisent ce qui limite cette diminution de

I'absorption.
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Chapitre III
Approche théorique de la

conjugaison de phase







II-A he théori la conjugai h
II1.1 Position du probléme :

Afin d'étudier la non-linéarité optique due a la création de paires
électrons-trous a partir de centres profonds, deux types d'expériences ont été
réalisées. Elles reposent toutes les deux sur le méme principe. L'interférence
de plusieurs ondes dans le cristal de GaAs provoque une modulation spatiale
de l'indice de réfraction. La diffraction de ces ondes sur les réseaux d'indice
qu'elles viennent de créer engendre alors une, voire plusieurs ondes. Nous
allons voir que la mesure de l'intensité des ondes créées permet alors de

remonter aux variations d'indice induites.

a) Choix des configurations

Les deux configurations utilisées sont schématisées sur les figures III-1
et II1.2. Sur la figure III -1 est représenté un montage appelé "miroir" a
conjugaison de phase par l'avant ou deux faisceaux cohérents, 1'un intense dit
pompe et l'autre faible dit sonde, sont incidents sur la face [001] du cristal.
La modulation de l'indice est créée principalement par l'interférence de la
pompe et de la sonde. La diffraction des ondes engendre alors plusieurs
ordres diffractés. Seul le principal (ordre 1 de la diffraction de la pompe) est
représenté sur la figure III-1. Ces ordres diffractés ne sont visibles qu'en
milieu mince (quelques centaines de microns) et disparaissent par
interférence dans les milieux épais. Si 1'on tient compte uniquement du ler
ordre diffracté, celui-ci apparait comme le conjugué en phase par I'avant de la
sonde. Sur la figure III-2 est représenté un montage appelé miroir a

conjugaison de phase par l'arriére.



ompe

a /__i

Sonde

Y
Diffracté

Fig II1.1: montage de conjugaison de phase

par I’avant.

Pompel
S z
— _— =
=
sonde /-~ o ompe 2
N
conjugué

Fig III.2: montage de conjugaison de phase

par ’arriére.
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Deux pompes contrepropageantes et une sonde sont incidentes sur le cristal.
L'apparition d'un quatriéme faisceau est dil principalement aux diffractions
des deux pompes sur la modulation d'indice créée par interférence des
pompes avec la sonde. Ce faisceau est appelé conjugué, car il apparait
comme le conjugué en phase de la sonde. Nous nous proposons dans la suite
de ce chapitre d'établir une expression analytique de l'intensité du signal

conjugué pour chacune des deux configurations présentées.

b) Formalisation

Quelque soit la configuration retenue, la modélisation analytique est
sensiblement la méme. Il nous faut résoudre 1'équation de propagation, c'est-
a-dire :

92
at—2(8r€).

ol € est la champ électrique des ondes se propageant dans 1'échantillon, po la

Vzé’:uoso

perméabilité magnétique et [€r] la permittivité relative du matériau aux
fréquences optiques modifiées par la présence des ondes.

On décompose € en série de Fourier :

| = : =
€ =§(2Ei eXp(j(OJt —k; r)) +cc]

1

ou Ei est le vecteur d'onde de la iéme onde et cc désigne le complexe
cdnjugué.
La permittivité relative se découpe en une partie constante indépendante de
l'intensité €] _ et une partie 8¢ qui est fonction de l'intensité de sorte que :

€, =€ +0€ 0U 4/€1 est l'indice de réfraction ny. L'illumination du cristal

étant modulée spatialement, la variation de permittivité 3¢ se décompose en

un terme constant d€p et un terme modulé spatialement 8¢;.
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Les mécanismes mis en jeu (création de porteurs libres ou mouvement
anharmonique) induisent une variation de deo de 1'ordre de 104 qui sera
toujours négligée devant € 7,=13.

La résolution de I'équation de propagation linéaire (quand €, est

indépendant de l'intensité) est bien connue. Ce sont des ondes planes, a

nZw?
condition bien siir que'k2 = € e50% =2
‘K TUOEHEL - 02

Le principe de résolution de 1'équation de propagation non-linéaire
(avec une permittivité variable) consiste a injecter une solution de 1'équation
de propagation linéaire en supposant que les amplitudes de chaque
composante de Fourier peuvent varier au cours de la propagation selon l'axe
z. Si on tient compte uniquement des variations d'amplitude de ces ondes

selon la direction z, on a alors :

>

i

_ uoeowz[z (e +581)(Ei exp(j(wt—Ei.F))+cc) ]

i

92 E; oF; .
0z

—é—-zi—ij,-Z ————kl.ZEi:| exp(j(mt—kl-.?))+cc
z

ou l'on a négligé les variations temporelles de d€ devant celles de la lumiere
(un cycle optique). kiz est la projection du vecteur d'onde E,- sur l'axe z. Nous
allons d'autre part supposer que les variations d'amplitude sont lentes devant
une longueur d'onde (approximation de l'enveloppe lentement variable).

L'équation de propagation devient alors :

-2 jk; Ee:xp(j(o)t—-/-c’i.i"))+cc
i

2 9z
=3 (kiz —uo8o®2[8L])(Ei exP(j("’“Ei'F))J’CC)

1

—uogowz(z&l(éi exp(j(mt—Ei.F))+cc)] éq. I1I-1

1



Le 2¢me terme du deuxiéme membre de 1'équation III-1 représente la
diffraction des ondes Ei sur la modulation spatiale de 1'indice. Le ler terme
du deuxieéme membre de 1'équation III-1 représente un éventuel désaccord a
I'angle de Bragg des ondes qui se propagent. C'est le cas du diffracté dans le
montage de conjugaison de phase par l'avant.

Dans GaAs, en régime d'illumination nanoseconde, la variation de
permittivité 8€; résulte de la création de porteurs 2 partir de centres profonds
(GaAs semi-isolant) ou du mouvement anharmonique des porteurs (GaAs
dopé n). Nous allons dans la suite de ce chapitre résoudre 1'équation de
propagation (équation III-1) dans les deux configurations choisies pour ces

types de non-linéarités et déduire l'intensité des ondes conjuguées.

IIL.2 Conjugaison de phase par I'avant

a) Diffraction sur un réseau mince

Nous nous plagons dans le cas ou deux ondes sont incidentes sur le
cristal. La pompe £; est supposée bien plus intense que la sonde €;. On
pose:

- 1 (= . P

€1 ) (E1 exp(j((ot - kl.r)) +cc )

- 1/ : -~

€ =3 (Es exp(j((ot — kg r)) +cc )
L'intensité vibratoire du champ total est :

5[ +|By| (BAET exp(jE .7
Iv=<|51+§s|2>=|E1| 2+|ES|+(E1Es exp(zj r)+cc)
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On pose k=k;—k; vecteur réseau de la figure d'intensité et

E\E]
m=2 R la modulation.
|| +|E|

La variation de permittivité due a la création de porteurs libres est :
e? | m L P [exp(jkx) + cc]

88l= 2 * * )
e, m, m,

Nous avons vu que méme lorsque les porteurs n'ont pas diffusé,
ny #mn, et p; #mp, du fait de l'existence d'un réseau dans les centres

profonds. Nous considérons cependant que n; et p; varient linéairement avec

la modulation de la figure d'intensité, comme cela est suggéré par les

expressions analytiques du chapitre II 2. Nous définissons alors deux

quantités n', et p', indépendantes de m telles que
n',=ny/m etp', = py/m. Nous écrivons alors 8¢ sous la forme:

. ’ ’ - =3 . - - .
—e2 | ng py || E1E, exp(jkx)+cc _ Aey [ E1E; exp(jke)+cc

881 =
2 * * 2 2 2 2
gow” (m, m, |Ey|” +|E] m |E1|” +|E;|
. Agq s . . e .
ol — est indépendant de 1a modulation de la figure d'interférence.
m

La diffraction de 1'onde pompe sur ce réseau s'écrit:
3 )(E'l exp(j(wt — K 7)) + cc)
—82 no po 1

eo0? m, m, ||E)| +|E|”

(El E: exp( jkx) + cc)

(El exp(j(o)t —ky 7)) +cc)

= o 1 [(-*- ~ . _-._.)
5 + ; |E1|2+|ES|2 (EIES)Elexp(]((ot kg r))

(B8 By exp{ (o~ (2 5, ) ) e
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Fig I11.3: Désaccord a Bragg du faisceau diffracté
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On voit donc que la diffraction de la pompe sur le réseau d'indice redonne

une onde se propageant dans la direction de la sonde et fait apparaitre une

troisieme onde € ; différente de la sonde et de la pompe et de vecteur d'onde
2% —F, =k,

Cependant, 1'énergie ne peut se propager dans cette direction que sur une
faible épaisseur. En effet, comme on peut le voir sur la figure III-3, cette

onde ne vérifie pas la condition d'accord de Bragg puisque

2 .2
s

|21::.1—I-Es C'est pour cette raison que cette onde est

c
habituellement négligée lorsque 1'on travaille sur des réseaux épais. Nous
allons, dans le cas du mélange d'ondes par I'avant dans le cristal mince, tenir
compte de cette troisieme onde, ainsi que de son désaccord a l'angle de

Bragg. Nous poserons pour la suite :

2 .2
- .2 No
|24 - k| - 25
Oy = Y € expression que I'on discutera dans la suite.
dz

A priori, on devrait tenir compte également de tous les autres faisceaux
diffractés. Ils seront négligés pour deux raisons. D'une part leur désaccord a
I'angle de Bragg augmente, d'autre part, leur terme source issu de la
diffraction ne contient au maximum qu'une seule fois le champ de 1'onde
pompe. Ils ont donc des intensités négligeables devant 1'autodiffracté de la

pompe dont le terme source dépend du carré du champ de la pompe.
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b) Mélange d'ondes dans un milieu mince.

Nous considérons donc trois ondes : la pompe, la sonde et le diffracté
(ed) que nous écrivons :
Eq = %(Ed exp(j((ot - (21'51 — kg )F)) + cc)
L'intensité de la pompe est bien supérieure a celles de la sonde et du
diffracté. Nous négligeons donc les modulations de permittivité résultant des
interférences possibles entre la sonde et le diffracté devant celles créées
respectivement par, la pompe et la sonde, la pompe et le diffracté.

L'illumination s'écrit :

1 =|E1|2+|Ed|2+|57s|2{ BB +Ey E)

exp(jkx) +cc
' 2 B[ + B | +]Eq | }

I,

- 12 = =k = =k
E EyE_+E,;.E
. | 1| {1 + s 2d L exp(jke) + cc}
2 |E1]

A partir de I'équation III-1, en regroupant les termes en accord de phase et en

incluant 1'absorption linéaire o, on a :

—az————jK[(Es.El )y +(EdE1)E1]—EES
aEd - =%\ = - % = - [0 A . -
== jK (Ey.E} )E, +(E] Ed)El]——Ed + 8By
72—_—]1([( s By )E, +(EJE)E, -3k
avece
2 An'

KcosG|Ell7-

Ae, -2 | ng '

An'= 1 1_ 62 (1_'_172 1

2nb m 80(0 mn mp 2nb

An' est homogene a une variation d'indice.
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Notons également que, d'apres la courbe II-16, Aeq est proportionnel a

I'énergie incidente. La modulation étant indépendante de 1'énergie totale, la

> est donc une constante indépendante de l'intensité ou de

quantité
|Eq

I'énergie. reste constant au cours de la propagation dans le cristal

B[
malgré 1'absorption. Nous prendrons pour valeur de An' celle calculée pour la
valeur de l'intensité a I'entrée du cristal |E1 (z= 0)|2. L'intensité de la pompe
n'étant que faiblement altérée par le mélange non-linéaire, on néglige ses

variations d'intensité. On obtient alors :

-

aE . - %\ = — ok = - O =

& =—JK[(ES.E1 E, +(EdE1)E1]——2—Es

BEd . o k) —ok =\ = o = < o £

5, - K (E1°Es )El +(E1 Ed)El]_‘z"Ed +jOyEg ¢ €q. II-2
0z 2 1

4

Ce systéme, dans lequel intervient simultanément 1'absorption et le
désaccord a Bragg, n'a pas de solution analytique a notre connaissance.
Aussi, afin d'estimer 1'importance relative du désaccord a Bragg par rapport a
I'absorption, nous allons dans un premier temps calculer l'intensité de 1'onde
diffractée en tenant compte uniquement du couplage et de l'absorption.
Compte-tenu de la valeur de nos coefficients d'absorption et de 1'épaisseur du
matériau, nous verrons que l'influence de I'absorption peut-€tre négligée.

Nous pourrons alors estimer 1'influence du désaccord a Bragg.
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o) Influence de 'absorption.

Afin d'estimer l'influence de 1'absorption, nous négligeons dans un
premier temps le désaccord a I'angle de Bragg.
Ecrivons I'amplitude du champ optique de 1'onde sous la forme :
E; = A; exp(—%z) pourie{l,s,d}.

Le systéme d'équations III-2 devient alors :

F

A; (2)= A1 (0)

0A; ) *
) -E-_ —JKA] (o)exp(—az)[As +Ad]
A,
d _ a2 *
S = - JKA] (0)exp(~0z)| A + Ay ]
E)(As +A2) _ L .
En remarquant que = (, (conservation de 1'énergie), on a alors :
Z
. 1-exp(—oz
As(z)=As(0)I:1—JKA12(0)( ‘;( )ﬂ

Ag(z)=—jKA% (0) A" (o)(1 - °"‘(’x(‘°‘z)]

On a donc ;
( 2 1— -
As(z)=As(o)[1—jx i An’[ exp( o‘z))] éq. -3 a

cos O (04

J
Aq(z)==jA; (o)

27 An'[l —exp(—0z)

q. III-3 b
Acos®© o J =

~

Le diffracté Ag apparait comme le "conjugué en phase” de la sonde Ag, a

ceci pres qu'il ne se propage pas dans une direction identique a celle de la

sonde.
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La réflectivité a pour expression :
2

A 2 NN
R=|22D =( 2T An') 12(1 exp( “I)] éq. I 4
A, (o) Acos© ol

ol 1 est la longueur du cristal. La réflectivité dépend du carré de la variation
d'indice An'.

On peut remarquer que cette expression est formellement identique a
celle obtenue lorsque les porteurs sont créés directement par absorption

bande A bande. Dans ce cas, on a h] = mn, et p; = mp,, en négligeant la

32 Y% Po
* + %

2np e w2 | m- m
o n p

diffusion et An'=—

An' est donc simplement égale 2 la variation d'indice induite par l'intensité
totale non modulée spatialement.

Dans le cas ol les porteurs sont créés a partir de centres profonds,

2
1 e h p
An'=—2 5 (1+ 2
p €,07 | m, mp,
n
avecn'0=—1 etp'o=ﬂ.
m m

n', et p', sont différents de n, et p, comme nous I'avons montré lors de

'étude des variations de populations électroniques (voir fig. II-13 et II-14).
D'apres 1'éq. I11-4, 1a réflectivité dépend aussi du carré de la longueur

d'interaction lorsque al<<1. Pour le cristal mince, on a & = 1,2 cm-1, et

1—exp(-al)
ol

2
1=500pm, soit ( J =(,94. L'absorption a donc une influence

faible pour cet échantillon.



Il est intéressant de remarquer que I'équation ITI-3-a conduit a (35) :

2 2 /9 _ 2
=e4’cp(~0cl)[l+(}“21t An'l] (1 exp( Od)) ]

cos© ol

Es(l)
Egs (o)

11 est donc possible d'obtenir une amplification de la sonde dans un cristal
mince si I'on considére le mélange d'ondes entre la pompe, la sonde et

l'autodiffracté de la pompe (36-38),

B) Influence du désaccord a Bragg.

Nous reprenons le systeme d'équations III-2, ot 1'absorption est cette

fois négligée.

On a alors :
(OE , 7 *
=2 =~JK|E] (Es +E})
dE, ) 2/( % .
154 =~ K| (ES +E4)+ i8¢Eq
oE
o,
| Jz
Combinant les deux premiéres équations et dérivant la seconde, on obtient :
o(E; +Ey4) 9E2 3B
s . d . d 2
=jo,E; et —-—jo, ———K|E{|"0,E; =0
> JOkEq 2 IOk — |E1|“84Eq

On cherche des solutions sous la forme :
E; = Aexp(n;z)+ Bexp(n,z)
ol A et B sont deux constantes et
By jf32 - 4K|E;[* 3
2

N2 =
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Les conditions initiales, Ez(0)=0 et L(O)_—]K|E1| E (o) nous

permettent de déterminer les deux constantes A et B et 'on obtient :

Eq(z)=-jK\E|* E] (o)[e"p(“”) _e"p(“”)}
N1 — M2

)ZSm[(\/Si —4K|E %5, j%j

|82 —4K|E*5,

= -—jK|E1 |2 E: (o)exp(jSkz

sin(x)

Posant sinc( x)= Ja réflectivité s'écrit alors :

E, M (2ran \[2 8nAn’
) S 5q. II1-
( Acos© )sznc [ Acos© k J éq. ITL-5

Eg(o)
La réflectivité apparait donc comme le produit de la réflectivité calculée sans

tenir compte du désaccord a l'angle de Bragg, pondérée par une fonction qui
tient compte a la fois des interférences destructives et de la génération au

cours de la propagation. 8, est donné par l'expression :

2.2
- - 12 b(l)
|2k1——kS| -5
O, =
k 2k,

L'expression de §; peut s'écrire en fonction du pas A du réseau induit

et de la longueur d'onde A d'illumination. Soit 0 1'angle entre le faisceau de

la pompe et 'axe z (normal 2 la face d'entrée du cristal) a l'intérieur du cristal.

Les coordonnées de El dans le repére (%, 7 )de la figure III-3 sont :

-np® .

b sin©
kq fn

n

b b cos 9

c
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Expérimentalement, nous avons travaillé avec des pas de réseau
d'interférence trés grands (A = 100pum), ce qui conduit & des angles
d'incidence 6 tres petits. On a donc:

r
—-n;,®
b” ¢

c

k1 <
Hmof. 6%
| ¢ 2

Le vecteur réseau k a pour coordonnées :

2n,
Y ok D'
k c
0
On a donc;
2.2 2.2
= .2 x> =2 MO 80)nb2
|2k1“kS| ‘|k1“ | ~—m t7—>
c c
A
etd, = > avecA=

Pour minimiser le désaccord a Bragg, on a donc intérét a ce que le pas
du réseau soit bien plus grand que la longueur d'onde. Il faut cependant noter
que le terme correctif dii au désaccord a Bragg dépend aussi de la variation
d'indice An' induite et donc de l'intensité incidente. Comme on peut le
constater sur la figure III-4 , au dela de 50 pum et pour An = 1073, le désaccord

a Bragg n'a qu'une faible influence.
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I11.3 Conjugaison de phase par I'arriére.

a) Notations et hypotheses.

Nous nous plagons dans le cas ol une pompe avant €1, une pompe
arriere €5, et une sonde €; sont incidentes sur le cristal. Les deux pompes

sont contrepropageantes et nous nous proposons de déterminer la réflectivité

2
, oll €, est le faisceau issu du mélange d'ondes, conjugué en phase de

Cﬁll mi
o

A}

£,

On pose :

1= ;(Elexp( (nt—k1 r)+ )
kz.1)

m}

€2=;(E2exp( ( .r )+cc)

mi

szi(E exp( W -k )+ )

. =%(Ec exp(j(mt—£c.r))+cc)

Nous allons considérer que les deux pompes €1 €t €3 sont beaucoup plus

ol

puissantes que € et €.. Nous allons négliger les interférences entre les deux
pompes. La diffraction des ondes sur le réseau d'indice éventuellement
photoinduit ne génére aucune onde se propageant dans la direction de la
sonde ou du faisceau conjugué.

Dans cette hypothése, l'intensité vibratoire du champ optique,

=<|§1 +E€5 +E; +EC|2> s'écrit :
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Fig II1.5: Vecteurs d’onde des impulsions incidentes

et vecteurs réseaux résultant des interférences.
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B Bl AL T 1
v 2 2

+E E2 exp( (k2 l-c'c).7)+E';‘E‘c exp(j(l?l ~ k. ).

+E2E exp( (k2 -k )r)+cc)

Les deux pompes étant contrepropageantes, on a ki +ky =0 et€, étant le

conjugué de la sonde, on a kg + k. = ( voir fig III-5).
NousposonsE=Es —1-51 =7€2 k etk’ kl k -k —k2
L'intensité ,, s'écrit alors :

Bf” +]Es|° +[E|" +]Ee[

I, = 5

2{(15 E} +E.E) )exp(JE.7)

+(E;Ec + EZE:)exp(jE'.7) + cc}

On distingue deux réseaux d'interférences lumineuses. Lorsque l'angle

d'incidence O est petit, le réseau de grand pas a pour vecteur réseau k etle

réseau de petit pas a pour vecteur réseau k.
k et k' sont donnés par :
-0 . ot ® -

E:—_X et k = 4
2cnp sin® 2cnyp cosO

78



b) Cas des non-linéarités dues 2 la création de porteurs.

Nous allons négliger la contribution 2 la non-linéarité du réseau de petit
pas puisque le réseau d'indice créé par cette illumination va disparaitre quasi-
instantanément. En effet, les porteurs créés par ce réseau diffusent en un
temps de quelques picosecondes ce qui est bien inférieur a la durée de
I'impulsion. L'expérience a confirmé cette hypothése. En effet, en croisant la
polarisation de la pompe arrieére par rapport aux polarisations de la pompe
avant et de la sonde, aucun changement dans la valeur de la réflectivité n'a
ét€ observé.

Tenant compte uniquement du réseau de grand pas, la variation de la

permittivité est donnée par :

e? | n s (exp(jkx)+ccj

881=_ * *
£,02 m, m, 2

Avec les mémes hypothéses qu'au paragraphe III-2-a, nous obtenons :

e |n', p (Ell-?: +ECE;)exp(jE.F)+cc
eoco2 m +m

881=—

S ¥|Q

0

* - 12 - (2

p B +|E,|

En regroupant les termes en accord de phase dans 1'équation de propagation

1II-1, on obtient alors :

aa%=—JK[(E1E )Es+(ECE;)ES]—%E1 (2)
aaEzZ =+ K[(El* ES)EC +(E:E2)EC]+EE2 (b)

- \ éqll -6

s o [(B BBy + (B ) - 2E, o
aaizcﬂK (EiE] B, +(ECE;)E2]+%EC (d)
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2

27 An’ —e n’ !
avecK=x 5 5 et An’= 5 2+pf
cos9|El| +|Ey| 2npeq” | m, m,

Nous pouvons remarquer que la polarisation du faisceau conjugué est la
polarisation de la pompe arri¢re (équation III-6 d).

Ainsi que montré lors de I'étude de la génération des porteurs (figure II -16),

A€ donc f_g_ + _’Lf est proportionnel a 1'énergie.

m, m,
Par suite an est une constante indépendante de z. Elle est donc
E|* +|Ey?
|E1|” +|E

égale au rapport de An', calculé pour une intensité totale incidente
(<]
I, =E 12 (o) + E22 (1), divisé par cette méme intensité.
Nous allons négliger les variations des intensités des pompes avant et

arriere dues au couplage entre les ondes. Cette hypothése est justifiée dans le

cas ou les deux pompes ont des puissances bien supérieures a celles des

faisceaux sonde et conjugué. En effet, les variations sur El et EZ dues aux

(éqIll 6a, 6b). Les

couplages sont proportionnelles soit a |El , SOit 2 |Ez

variations de E g et EC quant a elles, sont proportionnelles soit a 2, soit a

Ey

| E, |2, soit 2| E; E, |( éqIII- 6¢,6d).
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Les équations III- 6 deviennent alors :

2 ’
a_lz_gEl
0z 2
oE .
Rt
<af éq Il -7
ES . =% = = o - O =
= ——jK[(El E, )E; +(ECE2)E1]——2—ES
F, e (e ] G
\Y—jK[(ElES |E, +(E.E; )E2]+5Ec

Nous allons étudier dans un premier temps l'influence du rapport entre
l'intensité des deux pompes sur l'intensité de 1'onde conjuguée en négligeant
I'absorption. Il apparaitra alors que la réflectivité est maximale lorsque les
deux pompes sont égales. Nous pourrons alors estimer la réflectivité en

tenant compte de 1'absorption.

a) Influence du rapport entre les deux pompes.

Nous reprenons le systeme d'équations III-7, que nous réécrivons :

(OE
9Es _ —jK(|E1 ? E, + E\E,E” )
0z ¢

OE"

- = jK(EE3E; +|Ey* E] )
l oz

oE;,
=L~
3E,
[0z

On remarque que :

0

0




0z E; 0z
*
BE E2 aE E2 2
S+ L= K| B+ % (|E1| +|E,| )
Z El yA El

En tenant compte de la condition initiale E. (!) =0, on a alors :

Ey(z2)- 2L E” (2)= E; (1)
E,

E E .

Ey(2)+ =% E; (2)=| Es(0)+ =3 E} (0) |exp(~ K (|E1|* +|E2 | )2

E E
1 1

que l'on peut réécrire :

E;(0) - L B (0)=| E;(0)+—2 ] (0) |exp(~jK(|E1[* +|E2 [ )
Ey E,

On a alors:

E(0) 1-exp(- K (|1 +|Ea | 1)
B o exo(-iK (B +|E2f 1)
+

E, E,

Ey

On constate donc que E, (0) est bien le conjugué en phase de E(0) et la

réflectivité s'écrit :

) sinz[K(|El|2 +|EZ|2)9
s k(1 +182 ) 0] 2]

Comme on peut le remarquer sur la figure III- 6, la réflectivité est maximale

* 2
_|Ec (O _
| Es(0)

lorsque les deux faisceaux pompes ont la méme intensité.



Fig I1L6
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Dans ce cas, la réflectivité est :

A t
R=tg2{7t nl ] éq. I11-8

AcosO

B) Influence de l'absorption

Nous nous plagons désormais dans le cas ou les deux pompes sont
d'égale intensité a 1'entrée du cristal.

Nous posons :

E; =4 exp(—%z) - Eg = A exp(—

)
)

Les deux pompes étant égales a 1'entrée du cristal, on a :

NIR NR

Ey=Ay exp(+—§—z] E,.=A, exp(+

Al = A2 exp(+%lj

Le systeme d'équations III-7 nous donne alors :

aaizs =~ K[| 41| A; exp(-02) + A2 41 Ay exp(a)|
9A,
0z
A1 _
21
Ay
22

- —jK[|A2 |2 AY exp(az)+ AS AT Aq exp(—az)]
0

0
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Comme au paragraphe précédent, on a:

%
aAs _ A aAc =0

- =
0z A2 oz

*
A, Ay AT o : .
0z +Ar 5 =—jK[|A1| exp(—az)+|A2| exp(ozz)] AS+X;‘—AC

I'intégration des équations précédentes donne :

/ A w0
As(z)+A—iAC(z) o
l 1 =J A 2 _ - —
n Al o [l 1|“ (exp(—0z) — exp(-od )
\ J

+ Ay |2 (exp(od) - exp(ozz))]
qui se réécrit :
As () +exp(-S)A7 (0)
Ag (D)

(1-exp(-al))
o

In

= Jk||E1 O +|E, () |

ot I'on a utilisé le fait que les deux pompes ont méme intensité a I'entrée du
cristal.

2 2 ) - . . s
Comme |E1(0)|” +|E3 (1)|” représente l'intensité vibratoire totale initiale,

on a alors :

27
AcosO

comme expliqué au début de ce paragraphe (III-3 a).

An' (I y incident)

k[|Ey O +|E2 ) |=



86

Le rapport des champs des ondes conjuguée et sonde a l'entrée du cristal est :

. . T (1—exp(—ad)
E (0) Sm(kcoseAn ( o )]
Eg(0) l—exp(—ocl)]_j&l]

cos(—n—An'(
AcosO o 2

la réflectivité R est donnée par :

(1—exp(—al)
S Yo |
_ 8 [Kcose 8 o

chZ[E‘l)+sh2(ﬂ),82 n An'(l_exp(—al))]
2 2 Acos9© o

oul nous avons utilisé la formule trigonométrique suivante :

E, (0)
E;(0)

éqIl-9

a et b étant deux réels, cos(a + jb) = cos(a)ch(b) + jsin(a)sh(b).

Lorsque o devient proche de 0, on a:

1—exp(-od)
o

l

On retrouve l'expression de la réflectivité donnée par 1'équation III-8.

c) Cas des non-linéarités dues au mouvement non-linéaire des porteurs.

Nous nous proposons dans ce paragraphe d'établir rapidement les
expressions de la réflectivité lorsque la non-linéarité est due aux mouvements
non-linéaires des porteurs libres. Nous avons vu au chapitre I que cette non-
linéarité était sensible uniquement a l'intensité des ondes et non a 1'énergie

comme dans le cas de la génération des porteurs libres.
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D'autre part, le mouvement non-linéaire des porteurs ne fait intervenir
aucun mécanisme de diffusion. Il est donc a priori indépendant du pas du
réseau lumineux. Nous nous plagons dans le cas du miroir 2 conjugaison de

phase par l'arriére et nous reprenons les notations du chapitre III -3-a.

3
. R (3) ng}
La variation de permittivité relative est (( effr = e ):

0

Ag, =x$}r (Ell-f: +E, ';)exp(jl}..?)+(E;Ec +E;E's)exp(jl.c".?) +cc]
z (3) _ etn 2% mg(3m§ +(°2)

, =/:1 +kg ety =
PN egEg(m) )F ot T 3(02 _m2)3
g

o
—*
bl
I
&
tn
1
b
[y
=

Cette fois, tous les réseaux d'intensité interviennent dans la variation de
permittivité, & condition bien siir que toutes les polarisations des ondes soient

paralleles. En regroupant les termes en accord de phase dans 1'équation III -1,

on obtient:

%1:_ K (BB s+ (BB ) +(BiED )Ee +(EoE3 ) e ] - 25,

"’aizzﬁ K [(B) Bo)Be + (ESEn ) B, +(BY BB, + (S B ), |+ 2B

s =K [(BYE) By + (BB )y + (BB By + (B3 ) B ) - 2

e ALY A AL )
(3)

avecK'— 2m Xeﬁr




Nous nous plagons dans le cas ol les deux pompes ont méme intensité.

Dans le cas ou toutes les polarisations sont parallgles, on a :

0A . |
S = K| (|4r exp(-o2) + | A3 |* explon)) A, +24,414] exp(02)|
Z L
aA: o[ 2 2 * *x %
P - jK (IAII exp(—0z) +|A; | exp(az))Ac +2A,5A; Ag exp(—OLz)]

donc 1a solution est (39):

* . T ol
Ac(0) —4j o050 Anexp(-;)tg(il)
A;(0) oug(El) +28
3)
2= 2 (a2 _ Xegpr 2 2
aveci—\/(xcoseAnj -(5) et an=2%" (1E @) +|E2 (1) )

An est €gal a la variation d'indice induite par l'intensité totale non modulée et

est reli€ a la densité de puissance lumineuse par :
(3)
Xeﬁ‘r

2
nyc

An=njlounjy =

La réflectivité est alors donnée par :

éq. I11-10

2r 2 2
Rz(LCOSGAn) exp(—al)tg” (El)

(i +%tg(§l))2

Dans le cas ou la polarisation de la pompe arriére est orthogonale aux
polarisations de la pompe avant et de la sonde, le calcul est identique a celui

du paragraphe précédent I1I-2-b, et I'on a :
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5 2] m A(I_CXP(_OLI)H
3 8 {Kcose " o

ch? (ﬂ)+sh2 (a—l]tgz T An[l—exp(—al)j]
2 2 A cos© a

Ainsi, la réflectivité, dans le cas ou toutes les polarisations des ondes sont

E, (0)
E;(0)

éq. M -11

paralléles, est environ quatre fois plus forte que dans le cas ou les
polarisations de la pompe avant et de la pompe arri€re sont croisées.

Ceci apparait clairement lorsque 1'on néglige l'absorption dans les
équations III-10 et III-11. En effet, restant dans le cas de faibles non-

linéarités, la réflectivité s'écrit :

2
pour €, orthogonal 4 €, R=tg2(n Anl jz[n anl j

2
pour €; parallele a€, R= tg2 (27: anl j s 4(n Anl ]



Dans le cas ou € est paralléle 3 €5, il y a deux contributions principales 2 la
génération de 1'onde conjuguée. L'une provient de la diffraction de la pompe
arriére sur le réseau créé par l'interférence de la pompe avant et de la sonde.
L'autre provient de la diffraction de la pompe avant sur le réseau créé par
l'interférence de la sonde et de la pompe arriere. Dans le cas ou

€1 est orthogonal a €5, seule la contribution du réseau entre la pompe avant

et 1a sonde est a prendre en compte.

I11.4 Discussion

Dans ce chapitre, nous avons montré que l'on peut obtenir des
expressions analytiques pour les deux configurations de conjugaison de
phase, par l'avant et par l'arriere.

Nous avons considéré que les densités électroniques modulées
spatialement étaient proportionnelles a la modulation de la figure d'intensité
comme cela était suggéré par nos expressions analytiques du chapitre II
Compte-tenu de cette hypothése, nous avons résolu 1'équation de propagation
de Maxwell dans le cas ol l'atténuation sur les pompes, due aux couplages,
est négligeable. Cette derniére hypothése, classique, est vérifiée uniquement
lorsque les intensités des pompes sont bien plus puissantes que celle de la
sonde.

Dans le cas du montage de conjugaison de phase par l'avant, nous
avons établi une expression théorique tenant compte du désaccord a 1'angle
de Bragg du conjugué en phase. Pour nos conditions expérimentales, ce

désaccord n'est pas négligeable et dépend de l'intensité incidente.
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Dans le cas du montage de conjugaison de phase par l'arriére, nous
avons vu que seules les interférences entre, la pompe avant et la sonde, la
pompe arriére et le conjugué, étaient a prendre en compte pour les
nonlinearités dues a la création de porteurs. Nous avons pu alors établir une
expression analytique de la réflectivité dans le cas ou les deux pompes ont
méme intensité a 1'entrée du cristal.

Dans les deux configurations, il nous faut définir une modulation

d'indice équivalente donnée par :

2 ’ ’
’ —e n p v R ’
An = > (,)k+ 2 avecnoz—le:tpo=p—l
2npeqm m, m, m m

- Cela résulte de la différence entre les modulations des réseaux d'électrons, de
trous et d'illumination due a I'existence d'un réseau de charge dans les centres
profonds. |

Enfin, nous avons montré que dans le cas du mouvement anharmonique
des porteurs libres, 1'absence de phénoméne de diffusion conduit a des
expressions théoriques de la réflectivité différentes selon que les pompes ont
des polarisations croisées ou paralleéles. Cela permettra, dans nos expériences,

de différencier ces deux non-linéarités.
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Chapitre 1V

Etude expérimentale







IV-E xpérimental

IV.1 Montages expérimentaux

Les montages expérimentaux sont représentés sur les figures IV-1 et
IV-2. Nous disposons d'un laser Nd YAG émettant des impulsions de largeur
a mi-hauteur 8 nanosecondes. Il est consitué d'un oscillateur et de deux
barreaux amplificateurs. La longueur d'onde d'émission est A = 1,06 um. La
polarisation du laser est a sa sortie circulaire. Elle est rendue rectiligne a
I'aide d'un prisme de Glan, la polarisation rejetée servant a une autre
expérience. A l'aide d'une lame demi-onde et d'un cube polariseur, nous
pouvons alors contrdler I'énergie incidente sur le cristal. La tache laser, a la
sortie du cube polariseur est tres large, de 'ordre de 1 cm, et son profil spatial
est assimilable a une forme rectangulaire plut6t que gaussienne (fig. IV-3).
La polarisation du faisceau a la sortie du cube polariseur est perpendiculaire
au plan de la figure IV-1 et IV-2.

La réflexion sur les faces avant et arriere d'une lame de verre
prismatique LV1 forme le faisceau sonde et un faisceau de référence analysé
par un joulemeétre pour la mesure d'énergie.

Le faisceau transmis a travers la premiere lame (LV1) est divisé en
deux faisceaux d'égale intensité par une séparatrice (S) (fig IV-1). Ces deux
faisceaux constituerons les pompes avant et arriere de notre montage de
conjugaison de phase par l'arriere. Les deux pompes traversent alors chacune
une lentille (L1 et L2) de trés grande distance focale (quelques meétres) de
maniere a augmenter par légere focalisation des faisceaux, 1'énergie par unité

de surface au niveau du cristal.
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Fig IV.1: Montage experimental de
conjugaison de phase par I’arriére.
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Fig IV.3: repartition de 1’intensité dans
la tache laser.

95



Ces deux pompes sont alors envoyées chacune sur un prisme, monté
sur une platine de translation. Ce dispositif (ligne a retard) nous permet
d'égaliser les chemins optiques entre chaque pompe et la sonde.

La sonde est de nouveau réfléchie par la face avant d'une lame de verre
(LV2) prismatique. La pompe avant, quant a elle, traverse cette méme lame
de verre. On peut donc amener pratiquement en coincidence la pompe avant
et la sonde. Il est ainsi possible de réaliser de petits angles (= 0,1°) entre la
pompe et la sonde sans €tre trop géné par les encombrements matériels des
miroirs. Dans le cas du montage de conjugaison de phase par 1'avant, (fig IV-
2) la séparatrice S est enlevée et il n'y a plus alors que deux ondes incidentes
sur le cristal.

Pour égaliser les chemins optiques entre la pompe avant et la sonde, on
observe au microscope les franges d'interférence au niveau du cristal. La
coincidence des impulsions sonde et pompe avant est réalis€e lorsque le
contraste des franges est maximum. Ce réglage nous a permis de mesurer
d'une part la longueur de cohérence de nos impulsions qui est d'environ 1,5
cm et d'autre part le pas du réseau d'interférence A = 100pum. Ce pas

correspond a un angle de 0,15° entre les faisceaux pompe et sonde a

[aS1d

I'extérieur du cristal, soit 43 millidegré a l'intérieur du cristal. La ligne
retard de la pompe arri¢re est quant a elle réglée en mesurant les chemins
optiques a 1'aide d'un metre avec une incertitude inférieure a S mm qui est
bien inférieure a la longueur de cohérence. Le faisceau conjugué traverse une
lame demi-onde et un cube polariseur qui servira a analyser sa polarisation.
Le faisceau conjugué est filtré par un trou T (diamétre 1,5mm) placé au
centre de la tache puis focalisé sur une photodiode rapide. Nous sommes
ainsi arrivés a nous affranchir de la diffusion de la pompe arriére par le cristal
sur le détecteur pour le montage de conjugaison de phase par l'arriere et de

celle de la pompe avant dans le cas de la conjugaison de phase par 1'avant.
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La distance entre le détecteur et le cristal est d'environ 3 m, ce qui permet
d'isoler plus aisément le faisceau conjugué.

La photodiode rapide (temps de montée 0,5 ns) utilisée pour mesurer
l'intensité du faisceau conjugué est reliée a un oscilloscope rapide de bande
passante 350 MHz. Le signal est numérisé par une caméra reliée a un
ordinateur puis moyenné sur environ 50 coups. Ne disposant pas a cette
époque d'un systtme d'acquisition simultanée de deux signaux, le signal
sonde et le signal conjugué sont mesurés 1'un aprés l'autre. Le faisceau sonde
est détecté par le méme procédé, en remplagant le cristal par un miroir. La
réflectivité est alors calculée comme étant le rapport entre ces deux signaux
(signal du conjugué divisé par le signal de la sonde).

Cette méthode de mesure induit une erreur systématique du fait des
fluctuations de I'énergie. En effet, l'intensité du signal conjugué est
proportionnelle au cube de I'énergie incidente tandis que celle de la sonde est

proportionnelle a cette énergie.
Soit (E) 'énergie moyenne, et <E 2> la moyenne du carré de I'énergie. Le
signal conjugué moyen que nous mesurons est donc proportionnel 2

(E )3+3< E? >(E ) tandis que le signal sonde est proportionnel a (E).

La réflectivité mesurée est donc proportionnelle & (E )2 +3< E? >
(%)
(E)

10% a 20%. La réflectivité mesurée est donc comprise entre (E )2 (1 +3%)

Les fluctuations relatives en moyenne de 1'énergie sont de 1'ordre de

et (E 2 >( 1 + 12%). On commet donc une erreur systématique de mesure

d'environ 10% liée au systéme de détection.
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Pour les mesures d'absorption non-linéaire, nous avons utilisé un tiroir
d'oscilloscope qui permet d'obtenir la différence entre deux signaux extraits
d'une méme impulsion. Nous avons pu mesurer ainsi la différence entre
I'impulsion sonde, aprés qu'elle ait traversé le cristal, et une impulsion de
référence. Lorsque la pompe est absente, la différence est rendue nulle par un
choix convenable de densités sur l'impulsion référence. La variation de la
différence entre le signal sonde et le signal de référence lorsque le cristal est
illuminé par I'onde pompe peut étre mesurée avec une précision de l'ordre de
4% environ.

L'énergie incidente sur le cristal est mesurée en remplacant le cristal de
GaAs par un trou de diametre 1,5 mm derriere lequel nous plagons un
joulemetre. Le diametre du trou a été choisi inférieur a la largeur spatiale de
I'impulsion laser au niveau de notre échantillon (= 3mm). Le joulemétre nous
permet alors de mesurer 1'énergie efficace incidente sur notre cristal.
Connaissant la fréquence de tir, nous pouvons alors remonter a 1'énergie
moyenne par impulsion. Dans nos expériences, la densité totale d'énergie a

l'intérieur du cristal variera de 1 mJ/ cm2 a 80 ml/ cm2 .
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IV.2 Résultats expérimentaux dans GaAs semi-isolant.

Deux phénomeénes non-linéaires ont été mis en évidence : d'une part
une absorption non-linéaire, et d'autre part la création d'un faisceau conjugué

en phase.

a) Absorption non-linéaire

Pour étudier la variation de transmission du cristal de GaAs induite par

l'illumination, on utilise le montage de la figure IV-2 et on mesure les

intensités du faisceau sonde a la sortie du cristal en présence (I avec pompe)

et en 1'absence (/; sans pompe) du faisceau pompe.

Les polarisations respectives de la pompe et de la sonde sont croisées
afin d'éliminer toute possibilité éventuelle de couplage entre ces deux
faisceaux. La variation de transmission a été mesurée sur I'€chantillon long.
Elle est présentée sur la figure IV-4. A basse énergie, aux alentours de 20 mJ/
sz, on observe une augmentation de transmission. Comme nous l'avons
expliqué au chapitre II, cette diminution d'absorption est due a la
redistribution de concentration entre les centres ionisés EL2% et non ionisés
EL2 - EL2% qui conduit & une égalisation des taux de génération des
électrons et des trous. A haute énergie, ce phénoméne est masqué par
I'apparition d'autres mécanismes, l'absorption des porteurs libres et
I'absorption a deux photons ainsi que nous allons le montrer.

La variation d'absorption Aa est reliée aux intensités mesurées par :

I (sans pompe)

=~ exp(Aaf
I (avec pompe) p(Ac)

avec Aa=(S, =S, )(Npy = Np )+ Senp +BI éq. IV -1
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Fig IV.4: Variation de transmission de GaAs semi-isolant en fonction de
I’énergie incidente. Les courbes théoriques (a-b) representent la variation

de transmission en tenant compte uniquement de 1’évolution de EL2+ (a),
ou bien de 1’évolution de EL2+,de I’absorption a 2 photons et
1”absorption par les porteurs libres (b).
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Le premier terme de l'équation IV- 1 représente la variation
d'absorption causée par la redistribution des charges dans les centres
profonds, le second est la contribution des porteurs libres avec une section

efficace S, (S, =0,610"18 cm?), et le troisi®me terme correspond 2
'absorption a deux photons (f =25 cm/GW).
La valeur de N Z;o est calculée au sommet de l'impulsion a 1'aide de

notre programme de simulation (chapitre II). Si 1'on tient compte uniquement
de 1a redistribution de concentration dans les centres EL2, on obtient alors la
courbe 16 du chapitre II reportée en courbe (a) sur la figure IV-4.

L'accord entre la courbe (a) et les résultats expérimentaux pour des

2montre que l'absorption par les électrons

énergies inférieures & 20 mJ/ cm
libres ainsi que 1'absorption a deux photons sont négligeables a ces énergies.
La contribution des électrons libres a 1'absorption est calculée en donnant a la
densité d'électrons 7, la valeur déterminée au sommet de 1'impulsion a l'aide
de notre programme de simulation. L'intensité est prise également au sommet
de I'impulsion. Elle est donnée par :/= E/T; . La variation d'absorption Aa.
(équation IV-1) ainsi calculée conduit & la courbe (b) de la figure IV-4 qui
rend compte de l'augmentation de transmission a basse énergie et de
l'augmentation d'absorption a haute énergie. L'accord entre les résultats

expérimentaux et la courbe (b) montre que ces variations d'absorption

peuvent Etre décrites a 1'aide de ces trois mécanismes.
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b) Conjugaison de phase.

Le cristal est orienté de maniére a ce que les faisceaux se propagent le
long de I'axe (001) (fig IV-5). Le vecteur réseau est alors orienté le long de la
direction (110). Cette configuration nous permet d'éviter toute contribution
photoréfractive(40) i 1a non-linéarité produisant I'onde conjuguée. Dans les
deux configurations étudiées (conjugaison de phase par l'avant et par
l'arriére), afin d'identifier le faisceau conjugué, nous vérifions qu'il n'apparait
que lorsque les deux ondes ou trois ondes incidentes sont présentes dans le
cristal.

Ensuite, en croisant la polarisation de la pompe avant par rapport a la
sonde, nous vérifions également que le faisceau conjugué disparait
confirmant que le réseau de petit pas formé par interférence de 1a sonde et de
la pompe arri¢re ne contribue pas a la non linéarité due a la création de

porteurs dans GaAs semi-isolant.

o) Conjugaison de phase vers l'avant

Dans un premier temps, nous étudions la réflectivité du montage
conjugaison de phase vers l'avant avec I'échantillon mince. La modulation de
la figure d'interférence est 0,2 , soit un rapport entre les intensités des
faisceaux pompe et la sonde de 100. Sur la figure IV-6 sont présentés les
résultats expérimentaux de conjugaison de phase par I'avant. La réflectivité
corrigée des réflexions de Fresnel croit avec 1'énergie selon un comportement
quadratique jusqu'a une énergie d'environ 70 mJ/ cm?. La valeur théorique
de la réflectivité est calculée en utilisant 1'équation III -4 ou An' est calculé an
sommet de I'impulsion a I'aide de notre programme de simulation (chapitre
IT). Au dela notre premier modele ne rend pas compte de la saturation

observée expérimentalement. Nous reviendrons sur ce point plus loin.
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Fig IV.7: Variation de transmission de GaAs semi-isolant mince
(1= 500 micron ) en fonction de 1’énergie incidente.
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Une des applications envisagée était I'amplification d'un signal par un
mélange a ondes multiples. Il est en effet possible d'obtenir un transfert
d'énergie d'un faisceau pompe intense vers un signal faible dans les milieux
minces comme nous 1'avons montré au chapitre IIL

Nos expériences montrent que ce n'est pas efficace dans GaAs semi-
isolant car la variation d'indice An' est trop faible. La variation relative de
transmission attendue est en effet égale a la réflectivité du miroir a
conjugaison de phase par 1'avant. Celle-ci valant environ 1% a 30mlJ/ cm2,
elle était trop faible pour étre détectée étant donnée 1'imprécision des mesures
(erreur systématique de 10% ) due aux fluctuations du laser et aux limitations
du systeme de détection. Nous avons méme observé une 1égere atténuation de
la sonde aux trés hautes énergies (fig IV-7). Ce phénomene est indépendant
des polarisations respectives de la pompe et de la sonde et est expliqué par
I'absorption non-linéaire que nous avons déja di introduire précédemment.
Nous avons également fait varier le rapport entre les intensités des faisceaux
sonde et pompe. La réflectivité et 1'absorption non-linéaire apparaissent alors
comme indépendantes du rapport entre l'intensité de la pompe et de la sonde

(fig IV-8 et IV- 9) a condition qu'il reste grand.

B) Conjugaison de phase par l'arriére.

Les réflectivités expérimentales, corrigées des pertes de Fresnel, sont
présentées sur la figure IV- 10 pour I'échantillon mince et sur la figure IV- 11
pour 1'échantillon épais. La modulation des franges d'interférence entre la
pompe avant et la sonde est de 0,2. Cela équivaut a un rapport entre les
intensités de chaque pompe et l'intensité de la sonde de 3 = 25. La réflectivité

mesurée est indépendante de la direction de polarisation de la pompe arriere.
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Fig IV.11: Réflectivité en conjugaison de phase par 1’arri¢re dans GaAs
semi-1solant épais en fonction de 1’énergie incidente.

Les courbes théoriques (a) et (b) sont déduites de 1’équation II1.9 .

On prend en compte 1’absorption nonlinéaire dans la courbe (b).
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Ceci confirme l'hypothése du chapitre III. Le réseau d'indice créé par
interférence entre la pompe arriére et la sonde disparait instantanément. Sa
contribution est négligeable et peut-étre omise dans le calcul de la
réflectivité. Nous avons d'autre part vérifi€é que le faisceau conjugué en
phase a bien la méme polarisation que le faisceau pompe arri¢re, comme il a
été prévu lors de la résolution des équations complexes au chapitre III.

La valeur théorique de 1a réflectivité est calculée a l'aide de 1'équation 9
du chapitre III ou An' est évalué au sommet de I'impulsion a 1'aide de notre
programme de simulation (Ch. II).

Sur la figure IV- 10, on observe un bon accord entre la réflectivité
mesurée dans l'échantillon mince et la courbe théorique tant que 1'énergie
reste en deca de 70 mJ/ c¢m?. Nous reviendrons par la suite sur ce point. Sur
la figure IV- 11, sont comparées les réflectivités théorique (courbe IV- 11 a)
et expérimentale obtenues pour l'échantillon long. La courbe théorique
s'écarte fortement de la réflectivité mesurée pour les densités d'énergies
supérieures a 50ml/ cm?. Au dela le modéle ne rend pas compte de la
saturation. Un premier complément peut-€tre apporté en tenant compte, dans
I'expression de la réflectivité, de l'absorption non-linéaire observée
précédemment. En toute rigueur, on devrait introduite un coefficient
d'absorption dépendant de 1'énergie dans les équations de propagation. Il n'y a
pas de solution analytique a ce probléme. Aussi nous nous sommes contentés
de remplacer, dans 1'équation III-9, le coefficient d'absorption linéaire par le
coefficient d'absorption linéaire plus l'absorption non-linéaire calculée avec
I'équation IV-1 pour 1'énergie totale incidente. Cela revient a surestimer
I'influence de l'absorption non-linéaire.Moyennant cette hypothése, nous

avons obtenu la courbe (b) de la figure I'V- 11.
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On constate alors que si I'accord est toujours acceptable pour une énergie

2 , cette absorption non-linéaire ne rend pas

inférieure ou égale a S0mJ/ cm
compte de la saturation de la réflectivité observée malgré la légere
surestimation de son influence. Nous reviendrons par la suite sur ce point. La
réflectivité mesurée en fonction de I'énergie apparait indépendante du rapport
entre chaque pompe et la sonde dés lors qu'il excéde 300 (fig IV- 12). La
valeur atteinte est d'environ 20% et se situe toujours en dega de la valeur

prédite par notre modele.

¢) Discussion.

Nous avons pu mettre en évidence expérimentalement la possibilité de
créer des réseaux d'indices dans GaAs a 1,06 um en excitant des électrons et
des trous a partir des centres profonds EL2. Cela conduit a une redistribution
entre les concentrations en EL2° et EL2" que nous mettons en évidence en
mesurant les variations de transmission de 1'échantillon induites par le
faisceau pompe. Les courbes de réflectivité théorique sont en accord avec nos
valeurs mesurées pour l'échantilon mince tant que 1'énergie ne dépasse pas

70mJ/ cm?. Au dela l'écart reste faible. L'accord est moins bon pour notre
échantillon long et au dela de 50mJ/ cm? , le désaccord peut atteindre jusqu'a
100%. L'absorption non-linéaire ne permet pas d'expliquer cet écart. Il nous
faut donc introduire d'autres mécanismes physiques limitant 1'augmentation
de la variation d'indice avec l'énergie. Nous pensons que le mouvement
anharmonique des électrons doit intervenir a haute énergie. Ce mécanisme
non-linéaire étant prépondérant dans les cristaux de GaAs dopés n, nous
mesurerons sa contribution a la réflectivité dans un tel échantillon et ferons
ensuite la correction nécessaire pour le cristal de GaAs semi-isolant pour
lequel cet effet se superpose a la non linéarité résultant de la génération de

porteurs.
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IV.3 Résultats expérimentaux dans GaAs dopé n.

Comme nous 1'avons dit au chapitre I, la contribution du mouvement
non-linéaire des porteurs a déja été mesurée dans GaAs a 1,06um par une
expérience de type plasmon (8). Cependant, le manque d'information sur les
conditions expérimentales et les caractéristiques du cristal utilisé nous ont
conduit a refaire I'étude de cette non-linéarité par une expérience de mélange
a quatre ondes.

Notre échantillon de GaAs dopé n a une densité d'électrons libres dans la

bande de conduction n=210'8¢m™>

absorption vaut 10 em L.

, une épaisseur de 300um et son
Cet échantillon est introduit dans notre
interféromeétre de la figure IV-1. Les ondes se propageant selon la direction
(001) et les vecteurs réseaux k et k' sont inscrits selon les directions (110) et
(001) (petit angle entre les faisceaux sonde et pompe avant). La modulation
du réseau d'intensité entre la pompe avant et la sonde et la pompe arricre et la
sonde est de 0,2.

La non linéarité est analysée en mesurant l'intensité du faisceau
conjugué par l'arriere. La réflectivité obtenue est représentée sur la figure IV-
13. Elle dépend de la direction de polarisation de la pompe arriére. Lorsque
les polarisations de toutes les ondes sont paralleles on observe une
réflectivité quatre fois plus forte que lorsque les polarisations des deux
pompes sont orthogonales entre elles. Ceci confirme que la non linéarité due
aux mouvements non-linéaires des porteurs est indépendante du pas du
réseau induit. Les contributions des réseaux de petit pas (interférence entre la
pompe arri¢re et la sonde) et de grand pas (interférence entre la pompe avant
et la sonde) sont égales. La valeur de la réflectivité est calculée a l'aide des
équations III-10 et III-11 et ajustée aux résultats expérimentaux en faisant

varier An la variation d'indice induite.
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Un bon accord est obtenu pour 7y = 81077 cm? /MW .
A titre de comparaison, une estimation de 7, peut-€tre obtenue a partir

de parametres publiés dans la littérature. Sachant que :

X(3)
ny = Z‘ffr et que xgzzr est donné par :
nyc
4 co4(3c02 +c02)
x(% — e n 2t “g\77g
e 2 3
eoEG(m:) * Tm 3(&); —mz)

et que le rapport 2T vaut entre 10 et 20 (10), nous calculons un indice non-
T m

linéaire np de: ny =4,4 10”7 cmZ/MW (en prenant 2% =15).
Tm

La génération d'une onde conjuguée en phase vers I'avant a aussi été
obtenue avec ce cristal de GaAs dopé n (montage de la figure IV.2). La
réflectivité, mesurée pour une modulation d'intensité de 0,2 est présentée sur
la fig IV.14. La réflectivité est peu différente de celle obtenue avec le
montage de conjugaison de phase par l'arri¢re lorsque toutes les polarisations
sont paralléles et nous redonne un coefficient non-linéaire ny de l'ordre de
8 1077 cm?/Mw .

L'ordre de grandeur de la réflectivité expérimentale est en accord avec
ce que l'on a pu estimer a l'aide de notre modeéle théorique basé sur le
mouvement anharmonique des porteurs. La dépendance du conjugué en
phase en fonction de la polarisation de la pompe arriere nous montre que
cette non-linéarité ne dépend pas d'un processus de diffusion des porteurs.
Ces deux points nous montrent que la contribution du mouvement
anharmonique des porteurs est a l'origine de la création de 1'onde conjuguée

dans 1'échantillon de GaAs dopé n.
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La valeur de la réflectivité, voisine de 2% pour une énergie de 70mJ/ cm
un échantillon d'épaisseur 300 um, montre que cette non-linéarité est
importante et pourrait éventuellement intervenir a haute énergie dans GaAs

semi-isolant.

IV.4 Saturation de la réflectivité dans GaAs EL2.

Afin de donner une explication de la saturation de la réflectivité
observée dans nos échantillons de GaAs semi-isolants, nous allons tenir
compte maintenant des deux non-linéarités discutées précédemment. Nous
prenons toujours en compte la variation spatiale de permittivité due a la
création de porteurs libres (0€;). Ces porteurs libres ayant été créés, nous
tenons compte alors de la contribution du mouvement anharmonique des
électrons (photocréés) dans la variation de permittivité (8enp). La densité
d'électrons n dans la bande de conduction créée par l'interférence des deux
ondes €; et &g s'écrit: n=n, + ny coskx.

Nous considérons deux ondes €; et € ;qui interferent dans I'échantillon,
nous avons toujours la contribution due a la création de porteurs a partir des

centres profonds :

2
_—e ni P1
881 = > o + o

()] m, mp

cos kx

La contribution a la partie modulée spatialement de la permittivité due aux
mouvements non-linéaires des porteurs s'écrit alors en introduisant la densité
n d'électrons tant uniforme que modulée spatialement dans le formalisme
développé au chapitre I-2-b. On obtient la composante modulée spatialement

de O¢ yp:
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. 4(302 + 02
e p = 2 5th/"m “)g( Dg 7O ){no((

Eq (m: )2 w* 3(&); - 02 )3

ny [%exp(ikx) +cc)(|El|2 +|Es|2)}

On a deux contributions de signes opposées, 1'une provenant de la densité
d'électrons libres non modulée spatialement (n,), l'autre de la densité
d'électrons libres modulée spatialement (n7). Nous faisons alors une
hypothése identique a celle utilisée au chapitre III-2-a, c'est-a-dire que nous
posons n; =mn',et py =mp',, ou n', et p', sont indépendants de la
modulation. La variation totale de permittivité est alors :

—e? n', N Do 1

£,0° m: m; |E1|2+|Es‘2

deq +0ep = (El E’: exp(jE.'r’) + cc)

4(s. 2 2
4
e 27T /T “)g(3mg+w )

Eg (m:)2m4 3(m§ - 0? )3

(no + n'o)

2+ 52 | —
n mp |E1| +|Es|

La quantité reste toujours constante comme cela

2

a déja été expliqué. Par contre, un calcul rigoureux de la réflectivité devrait
tenir compte des variations spatiales selon la direction de propagation, dues a
I'absorption, de (no + n'o), quantités qui apparaissent maintenant dans la
variation de permuittivité. Ce probléme n'a pas de solution analytique. Une
résolution numérique nécessiterait des moyens lourds sans pour autant
améliorer la compréhension des mécanismes physiques mis en jeu .

On peut cependant estimer la contribution du mouvement non-linéaire
des porteurs en négligeant les variations spatiales de (no +n', ) Cela revient
a surestimer légeérement l'influence de ce terme dans la variation de

permittivité.
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Moyennant cette hypothese, la demarche pour calculer la réflectivité du
miroir & conjugaison de phase par l'avant est identique a celle décrite au

chapitre III 2 et nous trouvons :

2nAn 2 An
R=( m D+NP£) sin? ﬁ\/ai_&t D+NP g
Acos© 2 Acos6

1 2 ’ ’

avec Anp np = 5 5
hy \800) m

4 2)
4 e 2%y /Tm g g

' 2
ro(m ot | faz-a) | 0N

Pour calculer la réflectivité du miroir a conjugaison de phase par
l'arriére nous reprenons la démarche décrite au chapitre IIT 3. Si nous
considérons les quatre ondes qui interférent dans notre échantillon
E s ,Ec ,El ,Ez , la partie modulée spatialement de la permittivité liée aux

mouvements non-linéaires des porteurs s'écrit alors :

4 4(3 2 2)
A€ np = — ZTih/sz P (og+(o3 [no[(El.E*)+(EC.E;)]exp(jE.F)
Eg(mn) 0)4 3(0)§ —032)

-’ -

+n0[(Er.Ec)+(E;.Es)]exp(j .?)+n;)[(E1.E:)+(EC.E;)]exp(j/?.?)+cc]
éq. IV-1
Placons-nous dans le cas ou les polarisations des pompes avant et

arriére sont croisées, ou le réseau de petit pas n'existe pas (k' = 0). Nous

négligeons toujours les variations spatiales de (no + n'o) et nous trouvons

par un calcul identique a celui développé au chapitre I1I-3:



0.5

» pts experimentaux, beta = 23.

* pts experimentaux, beta = 100.
0.4 ] Cpts experimentaux, beta > 300.

0.3 ]
02 -

0.1

80
energie en mJ/cm?2
Fig IV.15: Réflectivité en fonction de 1’énergie incidente dans GaAs semi-isolant
épais. Les courbes théoriques (a) et (b) sont déduites de 1’équation III-9.
La variation d’indice est calculée soit par le modele de Driide-Lorentz (a)
soit en tenant compte de ce modele et du mouvement anharmonique

des porteurs photocréés (b).
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2 1- exp( of)
8 [XcosOAnDJ'NP[ D
R=—r0 — ((u) ~ &qIV-2
o
h? = +1g2 A ( J hz( )
“ 8[xc nD+NP 5
4 2 2
2 ’ ’ 4
avec Anp, Np = —¢ "o ,Po e 2%h/Tm (og(3(og+(o )
2 * * 2 3
a7 amt(m) o | o3 -7

(no +n',)(EE (0)+ E3 (2))

Sur la figure IV-15 sont représentés, les résultats expérimentaux de
conjugaison de phase par l'arriére obtenus dans 1'échantillon épais. La
réflectivité prédite en tenant compte de la non-linéarité due uniquement a la
création de porteurs libres et 1'influence de 1'absorption non-linéaire a déja été
discutée (fig IV- 11 b) et est reportée pour comparaison sur la figure IV- 15
a. La réflectivité prédite en tenant compte des deux non-linéarités (création
de porteurs libres et mouvement non-linéaire des porteurs) et de I'absorption
non-linéaire est présentée sur la fig IV- 15 b. La contribution du mouvement
non-linéaire des porteurs photocréés réduit la variation de permittivité et
donc la réflectivité du miroir a conjugaison de phase. La correction entre la
courbe (a) et (b) est au maximum d'environ 8§%.

La courbe théorique (fig IV-15-b) a été calculée en supposant que
l'intensité du faisceau sonde est faible devant celle des deux faisceaux
pompes. Les intensités pompe et sonde n'interviennent donc pas dans
I'expression calculée de la réflectivité. C'est aussi le cas expérimentalement
lorsque B > 250 (fig IV- 12). La valeur de la réflectivité mesurée (20%) pour

2

une énergie de 80mJ/ cm” se situe bien sur la courbe théorique (b) de la

figure IV-15.



La courbe expérimentale de la figure IV- 15 a ét€ obtenue dans un régime ol
la réflectivité n'est pas maximale et dépend de 1'intensité du faisceau sonde
(B =25).

Lorsque toutes les polarisations sont paralleles, 1'expression de la

réflectivité est toujours donnée par 1'équation IV-2, mais Anp.yp vaut

maintenant :
4 2 2
2 , , 4
A ___~¢ "o  Plo e 2%/Tm 0)¢.‘z(3(’)g+(‘) )
nD+NP =3 7| Tt |7t 2 4 5 2\3
npEo— | M, M, 2nbEc;(mn) ® 3(0)g—w )

(2n, +n', )(EE (0)+ E (£))

Par rapport au cas précédent (polarisations des faisceaux pompes

orthogonales), la contribution du mouvement non-linéaire des porteurs est
2n, +n'yau lieu de n, +n', A haute énergie, il n'y a plus de réseau dans les
centres profonds et n, = n',,.

Nous avons montré que le terme en 1, + ', apporte une correction de
8%. La différence entre les réflectivités en conjugaison de phase par l'arriere
obtenues pour des polarisations de pompes paralleles ou croisées sera donc
au maximum d'environ 4%. Une telle variation est largement dans nos
marges d'erreurs et nous pensons que c'est pour cette raison que nous
n'avons pas observé expérimentalement une dépendance de la réflectivité en
fonction de la polarisation de la pompe arriere.

Sur les figures IV- 16 et IV- 17 sont présentés les résultats

expérimentaux de conjugaison de phase par l'avant et par l'arriére sur

1'échantillon mince.
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La réflectivité calculée, tenant compte seulement, de la non-linéarité due a la
création de porteurs libres, est représentée sur la courbe (a) des figures IV- 16
et IV- 17, tandis que la courbe (b) représente la réflectivité tenant en compte
des deux non-linéarités. L'écart entre les courbes (a) et (b) est moindre que
précédemment parce que la longueur d'interaction est plus faible. L'accord

avec les résultats expérimentaux est acceptable.

En conclusion, le mouvement non-linéaire des électrons qui ont été
photocréés par excitation des centres profonds contribue a la saturation de la

réflectivité a haute énergie.
IV.5 Discussion

Nous avons pu mettre en évidence des non-linéarités optiques dues a la
création de porteurs libres a partir des centres profonds EL2 dans GaAs.

Pour cela, nous avons réalisé deux montages de conjugaison de phase,
I'un par l'avant et 1'autre par l'arri¢re et avons étudié la réflectivité en fonction
de I'énergie et du rapport entre les intensités des faisceaux pompe et sonde.

Les variations de la transmission de la sonde en présence de la pompe
observée expérimentalement s'explique par la redistribution entre les
concentrations en centres ionisés et non ionisés. Ce phénomene apparait pour
des énergies inférieures ou égales a 20mJ/ cm?. Au dela, il est masqué par
une augmentation d'absorption due a la présence des €électrons dans la bande
de conduction et a I'absorption a deux photons.

Nous avons aussi mesuré la variation d'indice due aux

mouvements non-linéaires des porteurs dans la bande de conduction a l'aide

d'un échantillon dopé n.



Le bon accord entre les estimations théoriques, ainsi que la dépendance de la
réflectivité en fonction de la polarisation de la pompe arriére nous montrent
que cette non linéarité n'est pas négligeable dans GaAs a 1,06 um.

En incluant a la fois la génération de porteurs libres et le mouvement
anharmonique des électrons dans la bande de conduction, la réflectivité
calculée pour GaAs semi-isolant est en bon accord avec les résultats

expérimentaux.
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Chapitre V
Etude du transfert d'énergie dans

GaAs semi-isolant
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V- Etude du transfert d'énergie dans GaAs semi-isolant,

Une des applications envisagées de ces non-linéarités est I'amplification
de signaux optiques impulsionnels. Contrairement a des effets non-linéaires
comme l'effet photoréfractif, le réseau d'indice créé par la génération de
porteurs libres est quasiment en phase avec les franges lumineuses, ce qui
interdit tout transfert d'énergie en régime permanent (durée de l'impulsion
supérieure aux temps caractéristiques du phénomeéne non-linéaire). Il n'y a
plus alors qu'une alternative : on peut obtenir une amplification soit en
faisant intervenir un mélange a ondes multiples, comme par exemple dans les
milieux minces ot il y a plusieurs ondes diffractées, soit en milieu épais en
déphasant le réseau d'indice par rapport a la figure d'interférence par 1'un des
procédés que nous allons détailler dans la suite de ce travail.

Nous avons vu que la variation d'indice induite en régime nanoseconde
dans GaAs EL2 était trop faible pour obtenir une amplification sur la sonde
en milieu mince. En milieu épais, c'est un probléme a deux ondes, c'est-a-dire
que l'on considére uniquement deux directions différentes de la propagation
de I'énergie. Nous allons étudier plusieurs techniques pour déphaser le réseau
et obtenir un échange d'énergie entre la pompe et la sonde. |
Nous discuterons ces méthodes d'amplification consistant a :

- appliquer un champ électrique statique sur I'échantillon, ce qui a pour
effet d'inscrire un déphasage entre les franges lumineuses et le réseau de
porteurs libres.

- induire une variation de fréquence sur 1'un des deux faisceaux de
maniere a avoir un réseau de franges mobiles dans le matériau.

Dans les milieux a fortes non-linéarités (An = 10-3), il est possible
d'observer une amplification sans provoquer le déphasage de fagon
externe(41l - 43), Dans ce cas, le déphasage entre le réseau d'indice et

d'illumination se construit alors au cours de la propagation des impulsions.
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V.1 Amplification par mélange a 2 ondes en milieu épais : approche
générale

a) Hypothéses

Nous allons nous placer dans le cas d'une non-linéarité de type bande a
bande. Nous allons considérer uniquement la contribution des électrons dans
la variation de permittivit€. Nous supposons également que la cinétique des
électrons est gouvernée par quatre processus : la recombinaison et la
diffusion de temps caractéristiques T, et Tp, un terme d'entrainement sous
champ, supposé statique et une génération de type bande a bande avec un
coefficient d'absorption o constant.

L‘équ;tion d'évolution des €lectrons est alors :
n

n -
—=0l —-—+D,An+u,div(nE
at T,. n un ( O)

Ces hypothéses sont reStreignantes par rapport a ce qui vient d'étre exposé
dans les chapitres précédents. Leur but est simplement de clarifier 'approche
théorique et de dégager les mécanismes prépondérants dans le couplage
d'ondes. Lors de la comparaison des résultats expérimentaux dans GaAs
semi-isolant, nous tiendrons compte des mécanismes de génération des
porteurs a partir des centres profonds et par absorption a deux photons.

Nous considérons toujours l'illumination résultant de l'interférence de deux
faisceaux :

I=1Iy(1+mcoskx)

En faisant un développement de Fourier du premier ordre pour n, on a alors :

n=ngy + -;—(nl exp(jkx) + cc)

on n
ot T,
on n
et —L=maly ————+ ju, Egkn;



Dans le cas ou l'on n'applique pas de champ statique mais ou les franges
défilent a la fréquence ,o0n a :

1=1o(1+ mcos(kx —Qt))

et en cherchant des solutions sous la forme :

n=ng+ %(nl exp(j(kx - Qt)) + cc)

le syst¢me d'équations précédentes devient :

n n
_0_=a[0 20

ot T,

an1 ny n .
—=moly —— ———+ jQny
ot T, 1Tp

Dans ces deux configurations, champ statique appliqué ou franges mobiles, la
phase de n; représente le déphasage du réseau de charge par rapport a la
figure d'intensité pourvu que l'on prenne l'origine des phases sur le réseau
d'intensité.

Dans ces deux configurations, 1'équation d'évolution de n; se réduit a :

aﬂ = modg - ™ odtestun temps de disparition complexe.

ot T

Pour le réseau de frange mobile, on a : 1 = 1 + 1 jQ
T T, 1Tp
. .11 1 _
ou dans le cas du champ statique appliqué: —=—+—— ji,Egk
T 1T, 1Tp
, 1 o1
on pose pour les deux configurations: —=—+ j—
T T4 Ty

L'expression de la densité d'électrons modulée spatialement est :

p .
nl(t)zexp(—%) _[ maIO(t')exp[t ]dt'

T
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b) Théorie du transfert d'énergie

Nous considérons maintenant les deux ondes € p pompe et € sonde se

propageant dans 1'échantillon. On pose comme précédemment :

€p =%(Ep exp(j(wt—Ep.F))+cc)
€ =%(Es exp(j(mt—Es.?))+cc)

et on définit le vecteur réseau par :

- -

k=ks -k,

La variation de permittivité induite par la génération de porteurs est :

2

—-e 1 :

Ag, = Tz_[—(nl exp(Jkx) + cc)}
mn(n €0 2

En regroupant les termes en accord de phase dans I'équation de propagation,

on a alors :
(0E, K «
=j—n, E
0z J g 17P
) 2q. V-1
aEp :j£n o éq
[ 0z g 1S

la constante de couplage vaut :

27 —e?
K= )
A cos© 2nbmn0) €0

A une distance z de la face d'entrée du cristal, la densité d'électrons modulée

est:
t

t 1
t ' .
nl(z,t)=exp(—zj f (XE:EP exp(?]dt éq. V-2

On pose Ep, =2/, exp(jo,) et Eg =2./I5 exp(j@y)
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Les équations V-1 se réécrivent :

[
1 dl a(Ps K« IP
+j—=L=j=n | _
21; 0z oz J2™ Is J((Pp ®s )

1 dp 09, Kk I
+j =j=n | _
21, dz 3z 2”1 ] €Xp J((ps ?p )

4

]

En identifiant les parties réelles et imaginaires, on a alors :

(oI K «x :

Es—= —ZIm(Enl JIPIS exp(j((pp_(ps ))J
Ap _ 3y

oz oz

) \
do /Ip .
azs =Re (Knl ZCXP(J((Pp—(Ps))/

99p 11 . )
- =Re[Kn1 iexP(J((Ps—(Pp))/
t oo | - . . £ -t

et ny(z,t)= j 2041 p15(z,t )exp(j((pp_(ps )(z,t ))CXP[T]dt

—C

ou Im et Re désignent la partie imaginaire et réelle.
Posons ¢ = ¢ ,— 9@y, on a alors (41):

(I, )

¥=J(A—A ) (a)

do [A+A" )1 1

N e o D

dz 2 Iy 1,

\ " éq. V-3

Az 1) = oK T, I (z,0) [oyl,l5(z.t)
exp(j((p(z,t' ) - (p(z,t)))exp[t—';

t)dt'(c)




L'équation V-3-b montre qu'il y a un transfert de phase entre les deux ondes
au cours de la propagation, ce qui conduit a courber les franges lumineuses
dans 1'épaisseur du matériau. On constate qu'il est possible d'avoir une
amplification de la sonde en présence de la pompe lorsque la partie
imaginaire de la quantité A est non nulle (équation V-3-a) . Pour cela, il y a
deux possibilités :

- Soit la non-linéarité est assez forte (constante de couplage K importante) et
dans ce cas la phase relative ¢ varie de maniére significative durant le
passage de l'impulsion (équation V-3-b). Ce changement de phase rend la
partie imaginaire de A non nulle (équation V-3-c) et on peut alors obtenir un
transfert d'énergie (équation V-3-a). Ceci se produit a condition que la pompe
et la sonde soient d'intensités inégales (équation V-3-b). Dans la suite, ce
mécanisme sera appelé transfert d'énergie d'ordre 2.

- Dans le cas ot 1a non-linéarité est faible, on peut aussi obtenir un transfert
d'énergie dés lors que la constante de temps T de disparition est complexe
(équation V-3 c). Comme nous l'avons indiqué cela peut étre réalisé soit en
appliquant un champ statique, soit en induisant un décalage en fréquence
entre la pompe et la sonde. Le transfert d'énergie sera appelé transfert

d'énergie d'ordre 1.

o) transfert d'énergie d'ordre 1

Nous considérons premierement le cas ot le temps de disparition est
complexe : T, #20.
On effectue un développement limité au ler ordre par rapport a z, ce qui
revient a résoudre le sysieme d'‘équations V-3 pour une tranche mince de

cristal.
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On pose :
(0(2,)= 9@ (0,0) + 0V (2,1) = 0D (z,1)
I5,p (2:) =10 0.0+ (2,0)

<

On a alors(41) :

(

: t

) _ 11 (0) ,(0) ©),0) "

o (2.0)=Ke| —G5— 5 JO1O [a, 1010 )
N D oo

(]
>4
)
7~ N\
-
a -
S
-
Ne——— S
(@]
(o}
(7]
N
-
a -
< |
~
S~ S
=
A -

Si l'on considére les impulsions rectangulaires de largeur 77,

représentées sur la figure V-1, onapourt <77, :

(1) _ 1 1 (0) ;(0) '—t t—t)
0\ (z,t)=Kz| — ol I exp| —— [cos t
@0 f 7

151)(z,t)=—2KzaI§0)11()0) [ exp[—t ;t]sin[t —t}t'

Le transfert d'énergie apparait alors comme une fonction linéaire du produit

KIp de la constante de couplage et de l'intensité pompe. Pour obtenir une

amplification, il faut que la constante de temps de disparition complexe T,

soit de 1'ordre de la durée de l'impulsion c'est-a-dire T_L ~ . Le sens du
Ty

transfert d'énergie dépend du signe de 7,, c'est-a-dire du sens de

déplacement des franges ou sens du champ appliqué.
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Fig V.1: Impulsions sonde et pompe.



En régime nanoseconde, cela conduit 2 un décalage en fréquence €2 de
l'ordre du gigahertz, ou a un champ appliqué de I'ordre de SO V/cm pour un

pas de réseau de 100um.

B) transfert d'énergie d'ordre 2

Nous considérons maintenant le cas ou le temps de disparition du

réseau est purement réel, T, =0. Il n'y a plus de transfert d'énergie au ler

ordre I§1) =0.

Ce transfert d'énergie va provenir d'un processus au second ordre.

En effet, au départ les termes en exponentiel dans 'équation V-3 sont nuls et

A est réel. 1l n'y a donc pas de transfert d'intensité entre les ondes mais

uniquement transfert de phase ce qui va rendre A complexe et permettre le

transfert d'intensité.

Le développement au second ordre sur 1 pS 'écrit :

1P (z,1)= 2K1/I(0)I(O) j oh/l(o)l(o) (¢ )exp[ j
z ' 1 ® 1 t
Jsin(¢(l)(z N )—(p(l)(z ,t))dz dt
0

!
2 oW (z2.1) = 1 1 1 H0,0 4 10,0,
ou ¢ (Z,t)—KZ I(—O)—I(—O) IS Ip Ja IS Ip (t)
s D -

[t'—z] [:'—zj
exp cos
Td Ty

Afin de simplifier ces expressions, nous reprenons les impulsions carrées

représentées sur la figure V-1,
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On a alors:

) |1 1 @O |1 exol
¢ (z,t)= 1(0) I(O) Kzol I [1 exp[Td]]

s
En faisant I'approximation des faibles variations de phase
sin(9@ (2,1) = 9@ (1)) = 0P (2,1} - 0P (1)
On a alors :

I (z2,1)=-2K%a? 1 1‘0)1(0))

I(—O) 1(0) (s

S
Jexp — || exp| — |—exp| — | |dt
0 Td Td Td
2 2.2 2( (0 0));(0),(0
1P @0 =K22a? (10 - 1)1 010,

exp[%jl} -T4+T4 exp[%ﬂ
Cette derniére équation montre qu'il y a un transfert d'énergie entre les deux
faisceaux. Ce transfert d'énergie se fait toujours du faisceau fort vers le
faisceau faible (signe de I;O) ——Igo)). Lorsque les deux ondes ont méme

intensité, il n'y aucune amplification possible. Dans le cas ou l'intensité de la

pompe est tres supérieure a celle de la pompe, on a alors (41)

1 ©0) _\% ~t —t
10 z(Kzodp z) T4 €Xp ;d_ I—Tg +7Tg4exp ;d—

A

Le transfert d'énergie apparait comme une fonction quadratique du
produit de la constante de couplage et intensité de la pompe. Ce phénomene
ne se produit que pour des non-linéarités trés fortes comparées a celles
nécessaires pour obtenir le méme gain avec un transfert d'énergie d'ordre 1.

D'autre part, le transfert d'énergie d'ordre 2 n'est présent que si la

constante T, n'est pas négligeable devant la durée de l'illumination.



En effet, pour t;=0o0na I§2) =(. Par contre le gain est d'autant plus

grand a un instant donné de l'illumination que le temps de disparition est
important.
L'origine de ce couplage d'énergie vient du déphasage, qui se construit

au cours de la propagation, entre le réseau lumineux et le réseau de charge

(ou d'indice). En effet, calculons la phase du réseau de charge n; en reprenant

I'équation V-2. ny(z,t) est donné par :

4 '
m (2,6)= 204 T 157 fexp(jcp(z,t'))exp[t'c t]dt
0 d
4 '
=20 1O1O [(14 jo(z,e))exp| ==L ¢ our o <1
\/p—TI( jo(z,t"))exp - pour @

0

La partie imaginaire de ny(z,t) est alors donnée par :
\

2k, L __1_\(;0,0) [;0);0)
Im( (2.1)) = 202Kz —5 o (11O 194
/

(j)rd I exp(%ﬂexp[t;; ’]dt'

a2l 1T @), [;00),0)
=20Ke| Gy -~ (101 INOQTSEY
)

[l

La partie réelle est donnée par :

Re(ny (1)) = 2aJ1(O)I(O)Ie p[ Jdt
d

T

- f ©,© —!
=201 Ip Td[l_exP['c_d_D
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La phase ¥de ny est alors donnée par :

v = ko[ 1O _ 7O texp(-¢/1q4)
tg\y~\|;—koc(1p I )[’td +exp(—t/1:d)-1 z

Le déphasage © entre le réseau d'illumination et le réseau d'indice est
donc4D) :

O=y-0¢= k(l(]g)) - I§O) )‘Cd exp(—t/‘td )[1 - . (
d

1-exp(-t/t4 ))]z

Ce déphasage dépend des valeurs relatives des durées d'illumination t et du

L 1 1 1
temps de disparition 14| —=—+—|.
T4 T, 7Tp

Lorsque t<<Tgle déphasage est maximum et © = —koc(]l()o) - 1§0) )tz. Dans

ce cas, le transfert d'énergie est aussi maximum.
Lorsque la durée de l'illumination augmente, le déphasage se réduit. 11
devient nul lorsque t >>T4, le réseau d'indice s'est mis en phase avec le

réseau d'illumination et il n'y a plus de transfert d'énergie.

¢) Discussion

Dans un mélange a deux ondes, de type pompe-sonde, nous venons de
voir qu'il existe plusieurs possibilités d'obtenir un transfert d'énergie entre les
deux faisceaux.

Il est possible d'une part d'induire un déphasage entre le réseau
d'illumination et le réseau d'indice par un moyen extérieur tel que
T'application d'un champ électrique ou le décalage en fréquence d'un des
faisceaux. Le sens du transfert d'énergie dépend du signe du champ

électrique appliqué ou du signe de la vitesse des franges mobiles.
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D'autre part, lorsque les non-linéarités sont fortes, on peut obtenir un
transfert d'énergie lorsque la durée de l'impulsion est courte devant le temps
de disparition T4. Le déphasage entre le réseau d'indice et le réseau
d'illumination se construit alors au cours de la propagation des ondes dans le
matériau et le transfert d'énergie se fait toujours du faisceau fort vers le

faisceau faible.

V.2 Amplification par mélange a 2 ondes dans GaAs

a) Régime nanoseconde,

Nous avons dans un premier temps tenté€ d'obtenir un transfert d'énergie
en régime nanoseconde. Au vu premierement de la faiblesse des non-
linéarités mesurées en conjugaison de phase et deuxiemement des valeurs
similaires des durées d'illumination et de disparition du réseau, on ne pouvait
pas obtenir de transfert d'énergie sans appliquer un champ ou induire un
décalage en fréquence. Il nous a semblé€ trés délicat d'induire un décalage en
fréquence sur 'un des faisceaux. En effet, les modulateurs de phase capables
de décaler de quelques gigahertz une onde infrarouge ont une tres faible
ouverture, de quelques centaines de umz et ne sont pas adaptés a des lasers
impulsionnels puissants.

Nous avons repris le montage de la fig IV-2, en appliquant un champ
électrique le long de la direction (110). Le montage est représenté sur la
figure V-2. Une capacité C est chargée de maintenir le champ pendant le
passage des impulsions. En effet, lorsque 1'on illumine le cristal semi-isolant
de GaAs, sa résistance R passe de quelques M2 a2 moins de 107121072 Q.
La constante de temps de décharge RC doit €tre, méme sous illumination,
supérieure a la durée de l'impulsion. Cela nous conduit a utiliser des

capacités de I'ordre de la dizaine de nanofarad.
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Fig V.2: Application d’un champ statique
sur GaAs semi-isolant.
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En pratique, notre tentative s'est soldée par un échec. Nous pensons que
cela provenait des résistances de contacts R entre I'échantillon de GaAs et la
capacité. En effet cette résistance de contact doit €tre inférieure a la
résistance R de GaAs sous illumination, c'est-a-dire inférieure a
107! 21072 Q. Nous avons essayé de minimiser cette résistance de contact
en réalisant sur GaAs des électrodes de trés faible résistivité. Un alliage d'or,
nickel et germanium a été déposé sous vide, sur une épaisseur de quelques
microns. Nous avons également pris une capacité avec des contacts
apparents trés peu résistifs. Le cristal a été taillé et ramené aux dimensions de
la capacité de maniere a éviter les fils de contact entre les électrodes sur les
faces du cristal et 1a capacité. Les contacts de la capacité furent collés a 1'aide
d'une laque d'argent faiblement résistive. Malgré ces précautions, la tension
aux bornes de la capacité s'effondrait pendant I'impulsion et aucun transfert
d'énergie n'a pu étre mesuré.

Nous avons donc abandonné cette idée et nous nous sommes consacrés
a l'obtention d'un transfert d'énergie d'ordre 2. La durée des impulsions
devant €tre bien plus bréves que les temps de diffusion et de recombinaison,

cette étude sera réalisée avec des impulsions picosecondes.

b) Cinétique des porteurs libres en régime picoseconde.

Les mécanismes intervenant en régime picoseconde sont en partie
identiques a ceux du régime nanoseconde.
La génération de porteurs est déterminée par 1'absorption a deux photons et la

génération a partir des niveaux profonds EL2.

142



143

La recombinaison sur les centres EL2 se produit avec des constantes de
temps supérieures ou égales a la nanoseconde. Elle sera donc négligée. La
constante de temps de recombinaison directe électron-trou est, pour une
densité de porteurs de 5 1018 cm"3, de l'ordre de 1 nanoseconde. Nous
verrons que dans nos expériences la densité d'électrons ou de trous ne
dépasse pas la valeur de 5 10'® ¢m3. La recombinaison électron-trou sera
donc négligée. En incluant les termes de diffusion et d'entrainement sous

champ, les équations d'évolution sont alors :
on _ B12 + SpINp,

Jat 2hv hv

ap_BIZ SpINB i -
_87_2hv+ oy +DpAp -, dzv(pEsc)
+ ° +
aND _ SpIN _ SpINp,
ot hv hv

div(E‘sc)=8i(p—n+N;; -Np;)
s

+ DyAn + ., div(nEg )

I=1,(1+mcoskx)

Nous allons supposer que la modulation m est faible devant 1 et nous
reconduisons alors un développement de Fourier au ler ordre sur les
grandeurs spatiales. Ona :
pour les grandeurs non modulées spatialement :

2 (o]
dng I3Io SnloN p,
= +

ot 2hv hv

ovn PBIZ S, I N}

Py _Ho PO Do

ot  2hv hv

éq. V-4-a
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pour les quantités modulées spatialement :

2 ©
ony _ mPl ~ SnIoNB1 A mSpl,Np, _m, eta

—ny +N7
ot hv hv hv TDn Eg (p1 ! Dl)

op1 _ mpl> N SploNpy N mSploNp, _p HpPo
ot hv hv hv TDp €
éq. V-4-b

(Pl—"1+Nf;1)

Sur les figures V-3 et V-4 sont présentées les évolutions de n, et pg pour
une impulsion de 30 picosecondes de durée et d'énergie 10 mJ / cm?. Sur les
deux figures, on compare 1'évolution de n, et pgo gouvernée par les
équations V-4 lorsque 1'on tient compte du r6le des centres profonds (a-b) et
lorsqu'il est négligé (c). L'étude montre que la contribution des centres
profonds est négligeable pour une énergie supérieure a 20 mJ / ¢m?. En

négligeant la contribution des niveaux profonds EL2, on a alors (42) :

2
(Qn_ozBlo (a)
ot 2hv
o Py
ot 2hv
ony mB102 el nno n
= + - - 4
ot hv £ (Pr=m) T D (c) éq. V-5
p; mBIZ ep,p
§1= h o - 2P0 (py—m)-1 (@)
| t AY €¢ 'CDp

£ £
Posons T4, = %’"nno et Tdip = %“ppo

Tdin ©t Tgjp représente les temps de relaxation di€lectrique pour les

électrons et les trous.
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Fig V.4: Evolution de n, et po d’apres les simulations numériques
pour une énergie totale de 20 mJ/cm 2 Les densités d’électrons (a)
et de trous (b) sont calculées en tenant compte des centres EL2,
tandis qu’intervient seulement 1’absorption a deux photons dans la
courbe (c) (€lectrons ou trous).
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En éliminant P1 de 1'équation V-5 c, on obtient alors :
?n [ 11 1 3en(14,))0
ni " 1 n + + n ( din ) n

ot
(1 1 1 1 9fn(Tgin)

+ + + + ny
\Tdin®Dp Tdip®Dn TDnDp TDn ot

2
+[ N S +a€n(1di")]mﬁlo +£i(m102)

Tdin T dip T Dp ot hv hv ot

at2 \Tdip Tdin TDn TDp ot

2

Des que 1'énergie absorbée dépasse quelques mJ / cm“, et pour un pas de

réseau 1um, les temps de relaxation diélectrique des électrons et des trous
sont bien inférieurs aux constantes de temps de diffusion Tp, et Tp, ainsi

qu'au temps caractérisant 1'évolution temporelle de ny, on a alors :

2
m3/
om L, - Pl éq. V-6
ot "CDa hv
1 N 1
1 D, Vdip D, Vdin 2 (Dnup +Dpu,,)
avece "L‘D 1 1 = m +|,L
a +— p n
Tdin  TVdip

La méme équation est obtenue en ce qui concerne les trous.

C'est l'approximation de la diffusion ambipolaire. La diffusion des électrons
et des trous est gouvernée par le champ de diffusion et par le champ de
charge d'espace ou de Dember qui se créé entre électrons et trous.

Ceci nous permet alors de définir un coefficient de diffusion apparent ou

diffusion ambipolaire D, donné par :
(Dphn +Dyitp)
Hn tUp

Cette approximation u'est valable que pour des temps de relaxation

D, =

diélectrique faibles. Elle dépend des densités d'électrons et de trous non

modulées n, et p, et donc de 1'énergie incidente.
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Ayant vu que dans le cas de GaAs semi-isolant, la contribution des centres
EL2 n'est négligeable que pour des énergies supérieures ou égales a 20
mJ [ cm?, l'approximation de la diffusion ambipolaire sera valable dans notre

échantillon pour des énergies supérieures ou égales a 20 mJ / cm?.

¢) Etude expérimentale en picoseconde,

o) Montage expérimental

Le montage expérimental est présenté sur la figure V-5. Nous
disposons d'un laser Nd YAG a modes bloqués émettant des impulsions de
largeur 2 mi-hauteur 30 picosecondes. 11 est constitué d'un oscillateur et d'un
barreau amplificateur. Le laser est polarisé a I'aide d'un prisme de Glan. Une
lame demi-onde L1 et un cube polariseur C1 nous permettent de contrdler
I'énergie. Le faisceau est divisé en deux a l'aide d'une séparatrice S traitée
anti-reflet. L'onde réflechie par la séparatrice, constitue la sonde. Elle est
envoyée sur une ligne a retard ce qui nous permet d'égaliser les chemins
optiques entre la pompe et la sonde. La sonde traverse une lame demi-onde
L2 et un cube polariseur C2 pour ensuite interférer avec la pompe dans
I'échantillon.

Tout d'abord, nous égalisons les intensités des faisceaux dans les deux
bras de l'interféromeétre en orientant L2 et nous plagons un cristal de KDP a
la place de I'échantillon de GaAs.

Ce cristal de KDP est taillé de fagon a donner lorsque les impulsions se
recouvrent, un signal doublé en fréquence dans la direction bissectrice a leurs
directions de propagation. Cela perinet d'égaliser les chemins optiques des
deux bras de l'interférometre et en analysant le signal d'autocorrélation, de
largeur 2 mi-hauteur 42 picosecondes, d'obtenir la durée de l'impulsion

supposée gaussienne 30ps.
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Fig V.5: Montage expérimental de
couplage d’onde en picoseconde.
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Lors de I'étude de I'amplification par mélange d'ondes, la lame demi-
onde L2 est orientée de fagon que le rapport des intensités des faisceaux
pompe et sonde soit de 500 lorsqu ils arrivent sur le cristal.

La tache laser a un diametre de 1 mm et la densité d'énergie a l'intérieur
de 1'échantillon variera de 0 a 60 mJ / cm?. Les deux faisceaux pompe et
sonde ne sont pas focalisés sur le détecteur. L'énergie de la sonde avant le
cristal est mesurée a l'aide d'un joulemétre et constitue la référence. Le signal
sonde et la référence sont alors simultanément envoyés sur un syst¢me
d'acquisition rapide, de type boxcar, réalisé au laboratoire, puis numérisés et
trait€s par un ordinateur. Avec ce nouveau systéme qui permet de traiter
simultanément la référence et la sonde amplifiée pour la méme impulsion, le
facteur d'amplification est obtenu sans avoir recours a des moyennes sur un
grand nombre d'impulsions présentant nécessairement une dispersion en

énergie.

B) Résultats expérimentaux

Nos expériences sont réalisées dans I'échantillon mince de GaAs semi-
isolant. Les faisceaux se propagent le long de I'axe (001) et le vecteur réseau

est dirigé selon la direction (110).

Mise en évidence de 1a non-linéarité.

Nous avons tout d'abord observé une défocalisation importante de la
sonde en présence de la pompe. Pour une énergie totale de 60 mJ / cm2, le
diametre de la sonde observée a 30 cm environ derriere le cristal est plus que
triplé. Cet effet est indépendant des orientations des polarisations respectives
des deux faisceaux. Nous interprétons ce phénoméne comme étant dii au

caractere gaussien des faisceaux.
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La variation de permittivité étant ici proportionnelle au carré de l'intensité, la
variation d'indice au centre de 1'impulsion est beaucoup plus importante que
sur les extrémités. Nous induisons donc une variation spatiale importante de
lI'indice, et 1'échantillon de GaAs se comporte alors comme une "lentille”
divergente pour la sonde (variation d'indice induite négative).

Pour les mémes raisons, on observe un effet de prisme induit par la
pompe lorsque les faisceaux ne se superposent pas exactement dans le cristal.
Cet effet est visible a l'oeil nu a quelques 30 cm derriere le cristal et la
déviation est de 5 mn environ. Cela correspond a un angle de déviation dont
I'ordre de grandeur est de 1°.

Enfin pour des angles de 10 ou 6 degré entre la pompe et la sonde,
plusieurs ordres diffractés sont visibles sur 1'échantillon mince de GaAs. Ils
sont plus aisément observables lorsque les intensités de la pompe et la sonde
sont égales mais le premier ordre diffracté de la pompe est également présent
lorsque le rapport pompe-sonde est de 500. Ces ordres diffractés
disparaissent lorsque l'on croise les polarisations de la sonde et de la pompe,
ce qui atteste donc de la présence d'un réseau dans 1'échantillon. Les pas du
réseau lumineux pour des angles de 6 et 10 degré sont de S et 3 um, ce qui
est largement inférieur a 1'épaisseur de notre échantillon (500um). La
présence de ces ordres diffractés, bien que l'on se situe en régime de Bragg
(réseau épais) est due aux fortes non-linéarités induites en régime

picoseconde.

Transfert d'énergie

La défocalisation du faisceau sonde due au faisceau pompe inflnence
notre mesure de gain. En effet, ce phénoméne contribue & diminuer la densité
d'énergie de la sonde en présence de la pompe indépendamment des

polarisations respectives des deux ondes.

151



152

J
odwod sues apuog

odwod 2
p 20U
9s91d ua 9puUOS B[ 9p UOIIORIJJ
NoRLJIP 19" A SI]

9pUOS B[ 9P UOTIORIJJI(T

----------------------------------------




Pour I'éliminer il aurait fallu élargir le faisceau pompe et ne prendre
que la partie centrale mais dans ce cas 1'énergie aurait été insuffisante pour
obtenir une bonne amplification de la sonde. Nous avons considéré que la
fraction d'énergie de la sonde, diffractée par l'effet de lentille induit par
l'intensité de la pompe, ne devait pas étre comptabilisée dans la mesure de
notre gain; c'est un effet indépendant du réseau d'indice induit par
l'interférence des deux ondes. L'onde sonde, aprés avoir traversé 1'échantillon
est focalisée a l'aide de la lentille L1 de foyer 6 cm (distance focale) sur une
cellule rapide de temps de monté 0,5 nanoseconde. La position de notre
détecteur est réglée en optimisant le signal lorsque la sonde traverse seule
I'échantillon. Comme cela est schématisé sur la figure V-6, 1'énergie
diffractée par l'effet de lentille di 4 la pompe n'est alors pas recueillie sur le
détecteur dont la surface est de quelques centaines de |.Lm2 . En l'absence de
faisceau pompe, 1'énergie mesurée est celle contenue dans tout le faisceau
sonde. En présence de faisceau pompe, la partie de 1'énergie diffractée par
'effet de lentille induite n'est pas recueillie par le détecteur de faible surface.
Le gain de transfert d'énergie ainsi mesuré est donc inférieur a ce qu'il aurait
été sans cet effet de lentille.

Nous avons mesuré 1'amplification de la sonde pour deux valeurs de
I'angle 20 entre les faisceaux pompe et sonde. Le gain a été mesuré pour 6 de
I'ordre de 6° et 6 de l'ordre de 10° sur notre échantillon mince de GaAs semi-
isolant. Cela correspond a des pas de réseaux induits de 5 et 3 pm, ce qui
pour un échantillon d'épaisseur 500 pm représente des conditions
d'enregistrement de réseaux épais. Dans les deux cas, nous observons une
amplification notable du faisceau sonde de 1'ordre de 10 pour une énergie de

60 mJ/cm?et6 = 6° (fig V-7). Le gain dépend fortement de 1'énergie.
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Fig V.7. Gain en fonction de 1’énergie totale pour deux
angles d’incidences entre les impulsions.
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Pour une énergie totale incidente constante, la valeur mesurée de
l'intensité sonde amplifi€e varie de quelques pour cent. Nous pensons que ces
fluctuations peuvent provenir de 1égéres variations spatiales d'énergie dans la
tache laser, et de 1égeres fluctuations sur la durée de l'impulsion. Cela peut
modifier la puissance créte. Les valeurs expérimentales représentées sur la
figure V-7 sont une moyenne sur 10 mesures pour une méme énergie
incidente.

On remarque d'autre part sur la figure V-7 que le gain mesuré a haute
énergie est plus important pour 6 = 6° que pour 6 = 10°. Cette différence
provient de la différence du temps de diffusion des électrons et des trous plus
grande a 6 = 6° qu'a 0 = 10°. Les porteurs diffusent plus durant le passage de
I'impulsion lorsque 6 = 10° et la variation d'indice modulée est moins forte.
Le gain est donc moindre pour 6 = 10° que pour 6 = 6°. Dans 1'approximation
de la diffusion ambipolaire, le temps de diffusion des porteurs est
Tp =325pspour6=6° et Tp =120ps pour 6 = 10°. L'influence de la
diffusion ambipolaire est plus visible a haute énergie qu'a faible énergie. Cela
se comprend bien, puisqu'intégrant 1'énergie sur toute l'impulsion, ce régime
atteint des le début de 1'impulsion a haute énergie, n'est pas obtenu qu'en fin
d'impulsion a faible énergie.

Nous avons également observé une forte dépendance du gain en
fonction du délai entre les deux impulsions. Lorsque le faisceau sonde est en
avance de quelques picosecondes sur le faisceau pompe, le gain observé sur
le faisceau sonde augmente fortement lorsque 6 = 6°. Il peut méme étre plus
que doublé pour un délai de 13 picosecondes entre la pompe et la sonde (fig
V-8). Pour des délais supérieurs le gain redécroit (fig V-9). Lorsque le
faisceau sonde est en retard de quelques picosecondes sur le faisceau pompe,

le gain observé décroit également (fig V-10).
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Cette dépendance du gain en fonction du retard entre les deux faisceaux
peut s'expliquer. Pour cela, nous reprenons les équations couplées de

propagation V-1

'E)Es K «
—=j—n, E
< 0z ]2 17p
oE K

[ 0z 2

Par souci de simplification, nous négligeons dans ces équations la
contribution de 1'absorption tant linéaire que non-linéaire.
Dans le cas ou les porteurs sont engendrés par absorption a deux photons,

'évolution de nj (¢) est donnée, pour un retard & de la sonde par rapport a la

pompe, par intégration de 1'équation V-6 :
t
/ —
ny(¢,8)= J B—o—(t',S)E* (t',0)E, (t'+8,0)exp g L
oo hv § T4
éq. V-7
Nous allons négliger les variations de ny dans 1'épaisseur de 1'échantillon.
Cela revient a se placer dans une tranche mince de matériau.
L'équation qui régit 'évolution de I'amplitude de E est alors :

2 2
a EZ‘S +[K|nllj Es=0
0z 2

L'intensité vibratoire de la sonde est :
2
B2 _|Esto) z(xlnllz] By (10| ~|E; (1,0)]?

+ sin
2 2 2
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Pour un grand rapport entre les intensités des faisceaux pompe et sonde,

I'€nergie diffractée dans la direction de la sonde est :

1 T 2 . of K|nq|(2,8)z )
Qd=2nce0 _J;OIEp(t,o), sin [—2— dt €éq.V-8

Pour que 1'énergie diffractée soit maximale, il faut que, au méme instant,
l'intensité de la pompe soit maximale et que K |n; |z =.

L'équation V-7 montre que n; dépend de fagon complexe du carré de la
puissance créte de la pompe et de la modulation de l'intensité. Dans cette
expression, 7, (¢',8) est pratiquement égale a l'intensité de la pompe. A un
instant fixé, par exemple au maximum de 1'impulsion sonde, n; (¢,8) dépend

de la valeur § du décalage entre la pompe et la sonde. Par rapport a ce que

I'on obtiendrait lorsqu'il y a coincidence entre les impulsions, 7 est plus

important lorsque la pompe est en avance, et plus faible lorsque lorsqu'elle

est en retard. Lorsque Knyz est supérieur a4 T, pour des impulsions en

coincidence, l'introduction d'un retard sur la pompe diminue 7y et augmente

Knlz

le terme en sinz( ] Cela permet de comprendre pourquoi 1'énergie

diffractée (eq V-8) est plus importante lorsque la pompe est en retard par
rapport a la sonde (fig V-8).

Un comportement similaire quoique moins prononcé est é¢galement observé
lorsque 6 = 10° (fig V-11).
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d) Simulations du couplage d'onde.

Afin de pouvoir donner une estimation du gain de couplage en régime
picoseconde, nous avons ét€ conduit a résoudre numériquement a la fois les
équations régissant la cinétique des porteurs libres et les équations de
propagation. Comme nous l'avons vu au paragraphe V-1 b, ce systeme
d'équations est fortement non-linéaire et il n'existe pas a notre connaissance
de solution analytique le décrivant. Nous nous sommes limités au cas ou les
impulsions pompe et sonde sont en coincidence.

Par contre, nous avons tenu compte des distributions gaussiennes
spatiales et temporelles des impulsions.

Nous avons donc résolu numériquement les équations V-4 et les
équations de propagation, dans lesquelles nous incluons également
I'absorption linéaire, 'absorption non-linéaire due aux électrons libres et
I'absorption a deux photons. L'atténuation de la pompe est également prise en

compte et les équations de propagation sont :

faEs K =« (04 S,n BI
=j=nE,-—E;,-~¢¢p -20p
jaz I MEp Ty s T Ty B T s
oE K S I

p . o elo BO
P iR g Cp 2 Pog
oz MBS T B T T e T

Les équations V-4 qui régissent la cinétique du plasma électrons-trous sont
résolues par un algorithme de prédiction correction d'Adams-Basforth-
Moulton d'ordre 4 qui a déja été présenté au chap. II. Les équations de
propagation sont quant a elles résolues par un algorithme de Runge Kutta a
I'ordre 4.
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L'amplitude de la sonde est calculée a tout instant dans l'impulsion.
Cette impulsion amplifiée est alors intégrée temporellement ce qui nous
fournit I'énergie de la sonde en présence de pompe divisée par 1'énergie de la
sonde apres traversée du cristal en I'absence de 1'onde pompe.

Ce premier calcul est fait en supposant que la largeur spatiale de
I'impulsion est infinie. Dans cette hypothése, 1'amplification calculée sur la
sonde correspond a une interaction pour des ondes planes. Le résultat est
présenté sur la figure V-12-a pour deux pas de réseau lumineux.

Le gain augmente fortement pour des énergies comprises entre 20 et 30
mJ | cm? ce qui est dii a la création de porteurs libres par 1'absorption a deux
photons. Au dela de 30 mJ / cm2, le gain calculé pour des ondes planes
atteint la valeur d'environ 120 et redécroit ensuite au fur et 2 mesure que
I'énergie augmente. Ceci est di a plusieurs facteurs: d'une part 1'absorption
non-linéaire augmente fortement avec 1'énergie et contribue a diminuer le
gain a haute énergie.

D'autre part, nous avons vu que l'amplification de la sonde ne se
produit que lorsque l'intensité de la pompe est bien supérieure a celle de la
sonde. Lorsque l'amplification de la sonde devient de 1'ordre de 100, le
rapport pompe-sonde, qui était initialement de 500, n'est plus que de 5. Le
phénomene d'amplification de la sonde est alors diminué et 1'absorption non-
linéaire devient prépondérante. Notons finalement que 1'hypothése des
faibles modulations qui nous permet de résoudre les équations de
conservation V-4 n'est plus vraiment valable lorsqu'il y a un tel transfert

d'énergie.
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Le gain théorique calculé pour des ondes planes dépend également du
pas du réseau lumineux. En deca de 30 mJ / cm?, le gain pour un pas de
Sum est supérieur au gain pour A = 3 um. Ceci est di simplement a la
diffusion des porteurs libres photoionisés qui est plus importante durant le
passage de I'impulsion lorsque le pas A diminue. Au dela de 30 mJ / cm?, le
gain en ondes planes pour A = 3 um devient supérieur au gain pour A =5
um. Nous pensons que cela est simplement di a la saturation de
I'amplification de la sonde. Pour le réseau de petit pas a cause de la diffusion,
I'énergie nécessaire a la saturation de 1'amplification est plus forte que celle
nécessaire pour des grands pas. Vers 35 mJ / cm? , l'amplification de la sonde
pour A = 5Sum est saturée contrairement au cas oi A = 3 um. Pour les
énergies supérieures, le gain pour A = 3 um continue donc de croitre jusqu'a
la saturation (énergie de 40 mJ / cm2) et devient supérieur au gain pour A =
Sum. Pour les trés fortes énergies, au dela de 50 mJ / cm2 , les gains, sous
l'action de I'absorption non-linéaire, redeviennent alors égaux.

Du fait de la répartition spatiale de l'intensité dans la tache laser, le gain
au centre de l'impulsion n'est pas le méme que sur les extrémités. Nous avons
alors réalisé une intégration spatiale de l'impulsion pour une méthode de
Gauss (ordre 10).
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La figure V-12-b montre que le gain intégré pour des impulsions
gaussiennes est plus faible que pour des ondes planes. Pour calculer
I'amplification d'un faisceau gaussien, nous prenons le gain calculé pour des
ondes planes pour des énergies convenablement choisies, données par les
abscisses de Gauss.

L'amplification de faisceau gaussien dépend comme pour les ondes
planes du pas du réseau photoinduit. La décroissance du gain calculé en

ondes planes au dela de 50 mJ / cm?

est masquée par le caractére gaussien
de nos impulsions. Les courbes de la figure V-12 prédisent a haute énergie
des gains importants. L'approximation des faibles modulations, nécessaire a
la linéarisation des équations n'est plus vérifiée a haute énergie. L'apparition
d'harmoniques supérieurs réduira l'amplification. D'autre part, nos
simulations ne prennent pas en compte l'effet de lentille induite par l'intensité
gaussienne de la pompe. Tenir compte d'un tel mécanisme aurait nécessité
une puissance de calcul dont nous ne disposons pas sur nos ordinateurs.
Nous pensons que ces deux phénomenes sont responsables du facteur 6

qu'il y a entre le gain calcul€ et le gain expérimental.

V.3 Discussion

Nous avons mis en évidence la possibilité d'induire de fortes non-
linéarités dans le GaAs semi-isolant en régime picoseconde. Ces fortes non-
linéarités se manifestent par une défocalisation de la sonde en présence de la
pompe, et par un transfert d'énergie entre les deux impulsions résultant de
l'interférence des deux ondes. Nous avons d'autre part observé que ce
transfert d'énergie dépend fortement du délai entre les deux impulsions et que
le gain peut atteindre la valeur de 25 lorsque la pompe est en retard de 15

picosecondes par rapport a la sonde.



Nous avons tenté de donner une estimation du gain théorique de
couplage entre les deux impulsions, en résolvant simultanément les équations
de propagation et les équations régissant la cinétique des porteurs libres
photocréés dans l'approximation des faibles modulations. Cette
approximation, valable lorsque la sonde est bien plus faible que la pompe,
n'est plus justifiée lorsque le transfert d'énergie est important. D'autre part, la
défocalisation de la sonde en présence de pompe n'a pas pu étre prise en
compte. Ceci conduit a surestimer le gain théorique de couplage d'un facteur

de 6 environ.
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Conclusion

Nous avons réalisé une étude théorique et expérimentale des non-
linéarités optiques dans l'arseniure de gallium résultant de la création
de porteurs libres dans les bandes de valence et de conduction par des
impulsions de longueur d'onde 1,06 pm.

En régime nanoseconde, les porteurs de charge sont créés par
photoionisation du défaut natif EL2. L'évolution relative des
concentrations des centres profonds ionisés et non ionisés sous
illumination conduit 4 une variation de transmission observée et
analysée dans une expérience de type pompe et sonde. La variation de
permittivité résultant de l'excitation de porteurs libres a partir du
niveau EL2 a été mise en évidence et étudiée par des expériences de
mélange a quatre ondes. A forte énergie incidente, un autre
mécanisme, le mouvement non-lineaire des porteurs (€lectrons dans la
bande de conduction) est a prendre en considération et a été étudié dans
un échantillon de GaAs dopé n.

La faiblesse de la non-linéarité engendrée par des impulsions
nanosecondes est principalement due a la faible valeur de la densité de
centres profonds. Il est possible d'augmenter cette concentration au
moyen de l'irradiation électronique de l'échantillon. Cela devrait
conduire a la création de non-linéarités plus importantes.

En régime picoseconde, les fortes non-linéarités dues a la
création de paires électrons trous par absorption a deux photons
permettent d'obtenir un échange d'énergie notable entre deux ondes

incidentes sur le cristal.



Dans ces deux régimes, 1'effet non-linéaire est présent tant que les
porteurs n'ont pas commencé a diffuser. Lorsque ceux ci diffusent, ces
non-linéarités locales sont remplacées par les non-linéarités
photoréfractives. La variation de permittivité résulte alors de 1'effet
électro-optique produit par le champ induit dans le cristal par la
migration des charges électriques. L'étude de ces mécanismes en
régime d'excitation picoseconde compléterait ce travail sur les non-

linéarités induites dans GaAs semi-isolant.
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nnex

Résolution numérique d'un systéme d'équations différentielles par une
méthode de prédiction-correction d'’Adams d'ordre 4.
On se propose de résoudre le systeme d'équations différentielles.
dy

?t'_‘-f(y’t):y’

oll y est un vecteur dont les coordonnées représentent, par exemple, les
densités d'électrons, de trous et les densités de centres recherchées.

On calcule alors une suite de valeurs y, qui consituent une approximation de
la solution recherchée y au temps ¢,. Chaque €élément de la suite y, est
calculé en fonction des quatre éléments précédents de la suite.

En supposant connues les valeurs de y,,y,—1,Y5—2 > Yn—3, On s€ propose de
calculer y, 1.

La méthode d'Adams Basforth d'ordre 4 permet de prédire une valeur Py, ;1

de y,+1

dt \ : ' '
Py, i1=yn +£[55y n =39y pn1+37y' 2 -9y n—3]
ou dt est le pas d'intégration.
La valeur de Py, ;1 nous donne alors la valeur de y',,; et on utilise alors la
méthode d'Adams Moulton d'ordre 4 comme correction :

dt 1 1 ] ]

Yn+1=Yn +Z{[9y nl 19" 5y’ +y n—2]

Cette méthode comporte plusieurs avantages :
Tout d'abord, elle converge assez rapidement. L'erreur converge vers 0

comme la puissance quatrieme du pas. D'autre part, on peut montrer que

Pyp, +1 et Yn +1 sont situés de part et d'autre de la valeur recherchée. On peut

Pyne1 — Yn+l
Yn+l

donc, en calculant par exemple , Imposer une erreur relative

inférieure 4 10 % en changeant de pas au cours du programme.
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Cette méthode nécessite cependant de connaitre les 4 premicres valeurs de la
suite. Il nous a donc fallu initialiser 'algorithme par une méthode de Runge
Kutta a I'ordre 4, dont nous rappelons ci-dessous la formule :

dt
Yn+1 = Yn +—6-(k1 +2ky +2k3 + kg )

dt dt ]
2 2

avec k1 =f(tn,¥n) k2=f(tn+—,yn +—k

k3 =f(tn +—‘;_’tayn +%k2) ) k4 =f(tn +dt’yn +dtk3)

Notons que lorsque 1'on change le pas d'intégration dt en cours de calcul, on
est obligé de réinitialiser 1'algorithme de correction-prédiction d'Adams par

la méthode de RungeKutta a l'ordre 4.
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