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ABSTRACT

Photorefractive effect offers unique features for information
processing. Semiconductors are photorefractive materials that
promise, due to their high carrier mobility, short response ti-
mes. Experimental and theoretical two-wave-mixing investigations
have been conducted in InP:Fe and GaAs:Cr crystals. In addition.
a second effect, .nonlinear absorption, is superimposed to the
photorefractive effect in InP:Fe. The two phenomena can be sepa-
rated using the symmetries of the photorefractive effect. We pre-
sent a complete analysis of both nonlinear effects. For the pho-
torefractive beam coupling, two types of charage carriers (elec~—
trons and holes) are involved in the charge transport model. The
charge carriers are photoexcited from a single deep trap
(Fe?t* /Fe3* or Cr2*/Cr3+). The nonlinear or induced absorption is
based ona redistribution of the populations of the different
Fe-levels. Computer simulations explain the time evolution and
energy dependence of both phenomena. A comparison between experi-
ment and theory gives estimated values of some important parame-

ters of these crystals.
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INTRODUCTION

L'étude des nonlinéarités optiques s'est surtout développée
avec l'apparition des sources laser. Parmi 1les effets non
linéaires importants se trouve 1l'effet photoréfractif. Cet effet,
découvert dans les années soixante, permet de réaliser une arande
variété d'opérations dans les domaines de la conjuaaison de phase,
de 1'amplification et du traitement du signal. Il permet aussi
d'accroitre nos connaissances de base sur de nombreux cristaux

tels les sillénites. les ferroélectriques.et les semiconducteurs. .

Ces derniers présentent un grand intérét dans la mesure ol ce
sont des matériaux de base de 1'optoélectronique avyant des
applications dans 1le proche infrarouge. Ce sont les cristaux
photoréfractifs qui possédent 1les plus grandes mobilités des
porteurs de charge et dans 1esqueis le temps d'établissement de

cet effet est trés court.

Ce mémoire présente une étude tant expérimentale - que
théorique des non 1linéarités optiques dans les semiconducteurs
composés III-V semi-isolants 1InP:Fe et GaAs:Cr. Dans ces deux
matériaux, nous avons réalisé une expérience de mélange a deux
ondes en régime d'excitation nanoseconde a la longueur d'onde
1,06pm . Nous avons tout d’'abord mis en évidence un transfert
d'énergie (amplification d'un faisceau aux dépens de 1l'autre) dfi &
l'effet photoréfractif dans chacun de ces cristaux. Dans InP:Fe un

autre effet non 1linéaire se superpose & 1'effet photoréfractif.

une absorption non linéaire ou absorption optiquement induite.

Dans le premier chapitre. nous rappelons l'origine de 1'effet
photoréfractif dans ces cristaux qui sont & la fois électro-opti-

ques et photoconducteurs.



Nous montrons, en présentant un modéle d'excitation, de
transport et de recombinaison de charge, comment la con-ugaison de
ces deux propriétés permet-cet effet photoréfractif. Ce modéle
considére que deux type de porteurs de charge (électrons et trous)

participent a ces mécanismes.

Dans le second chapitre, nous présentons les principales

propriétés des cristaux d'InP:Fe et de GaAs:Cr que nous étudions.

A la 1longueur d'onde 1,06 pm et parfois 1,30 pm., nous
mesurons -successivement le coefficient d'absorption linéaire, la
conductivité dans le noir, la photoconductivité en réaime continu

et en régime d'excitation nanoseconde.

Dans le troisiéme chapitre, nous présentons une étude
théorigque du mélange a deux ondes ou couplage d'onde

prhotoréfractif.

D'une .part. nous développons la théorie des ondes couplées,
permettant d'expliquer 1l'interaction des ondes 1lors de leur
propagation a l'intérieur du cristal photoréfractif et de calculer
le transfert d'énergie résultant. D'autre part. nous étudions les
symétries de 1'effet photoréfractif et montrons que cet effet peut
exister dans une configuration expérimentale qui n'avait

jusqu'alors pas été étudiée.

Le quatrieme chapitre est consacré a 1l'étude expérimentale du
couplage d'onde sous excitation nanoseconde & la lonaueur d'onde

1,06 pm.

Dans 1le cristal de GaAs:Cr, seul l'effet photoréfractif est

présent et - le transfert d'énergie résultant confirme bien les



symétries précédemment étudiées. Dans le cristal d'InP:Fe, ces
mémes symétries nous ont permis d'isoler l'effet photoréfractif
d'un autre effet non linéaire : 1'absorption optiguement induite.
Dans ces deux matériaux., on observe une dépendance en énergie du
gain relatif de couplage qui caractérise le transfert d'énergie

photoréfractif.

Le cinquiéme chapitre concerne 1'étude du  phénoméne
d'absorption non linéaire dans le cristal d'InP:Fe . Sa grandeur

et ses cinétiques d'établissement et de relaxation sont analysées.

Dans cette étude expérimentale et théorigue, nous montrons
que ce phénoméne peut étre expliqué & partir de la redistribution
des différentes populations des niveaux du dopant fer. C'est
d'ailleurs la seule impureté prise en compte. A partir d'un modéle
d'excitation et recombinaison des porteurs de charge., nous
conduisons des simulations numériques qui permettent d'analyser
nos résultats expérimentaux et d'accéder A des estimations de
paramétres du matériau jusqu'alors peu connus.

Dans le sixiéme chapitre sont développées des simulations
théoriques du mélange & deux ondes photoréfractif . La résolution

numérique des résultats dans le cristal d'InP:Fe est présentée.

A partir du modéle présenté au premier chapitre, nous avons
effectué des résolutions numériques donnant 1'évolution temporelle
et la dépendance en énergie des différentes grandeurs intervenant.
Nous avons surtout analysé 1'évolution du champ de charge

\d'espace, champ modulé spatialement, qui est & 1l'origine de
l'effet photoréfractif. De 1la comparaison -entre 1'expérience et
‘nos simulations numériques, nous avons aussi pu estimer certains
paramétres de ce cristal. Enfin, la dépendance observé en énergie

a pu étre expliquée.












EFFET PHOTOREFRACTIF

I.1l. INTRODUCTION

L'effet photoréfractif initialement appelé "optical damage"” a
été découvert en 1966 dans les laboratoires Bell par- Ashkin et al.
[11 . I1 a été observé pour 1la premiére fois dans des cristaux
ferroélectriquesLiNbO8 et LiTaOs. Un faisceau laser., (de longueur
d'onde 514.7 nm puis 632,8 nm correspondant au domaine de transpa-
rence du matériau) ayant été focalisé dans ces cristaux. a subi
une distorsion de son front d'onde mise en évidence par une diver-

gence accrue & la sortie du cristal.

Le phénoméne est attribué a4 une variation d'indice du

matériau. induite par 1'illumination.

“Cet effet a tout d'abord été considéré comme préiudiciable
(la distorsion du front d'onde 1limite 1l'utilisation de ces
matériaux pour le doublage de frégquence ou la modulation & haute
fréquence), cependant des études ultérieures ont montré qu'en
chauffant ou en illuminant de facon uniforme le cristal, celui~-ci

recouvrait son état initial.

Cette variation -d'indice de réfraction lors d'une
illumination fut appelée effet photoréfractif. Ceci s'expligue par
le fait que ces matériaux sont & la fois électro-optiques-et

prhotoconducteurs.



Ils sont électro-optiques, c'est-a-dire que leur indice de

réfraction se modifie sous l'action d'un champ électrique.

Ils sont photoconducteurs., c¢'est-a-dire qu'ils deviennent
conducteurs sous l'action d'un rayonnement d'énerqgie bien choisie,
soit ici, permettant de photoioniser un niveau d'impureté situé

dans la bande interdite.

Nous montrerons ultérieurement que la conjugaison de ces deux

propriétés explique bien le mécanisme de l'effet photoréfractif.

La possibilité d'utiliser cette variation d'indice induite
par illumination permet de réaliser de nombreuses applications
notamment en holographie en régime dynamique et en optique cohé-

rente [2-41. Citons par exemple :

- amplification d'images et signaux optiques par couplage

d'onde [5-71.

- restauration d'images et de fronts d'onde comportant des

aberrations. ceci par conjugaison de phase [8-9]
- réalisation de miroirs a conjugaison de phase utilisés dans
la construction de cavités laser autooscillantes. soit dans une

cavité en anneau, soit comme miroir de la cavité [10-161.

- fabrication d'interconnexions optiques reprogrammables

[17-181.
~ stockage optique de 1l'information [19-231].

- intensification de bords d'images et le traitement en temps

réel d'images optiques [24-29].



- opérations logiques optiques en temps réel telles que des
fonctions loaiques [30-311, des opérations de corrélation-convolu-

tion [327, des filtres de nouveauté [33].

- des modulateurs spatiaux de lumiére (34-35]1 et enfin

produit d'un vecteur par une matrice par conjugaison de phase [361.

L'effet photoréfractif a été observé dans de nombreux

matériaux électro-optiques :

- dans des ferroélectriques & octaédres d'oxvaene tels
K(NbTa)0, . Tantalate Niobate de Potassium (371, LiTaOS. Tantanate
de Lithium {1, 21-231 , BaTiO3 . Titanate de . Barium
[10-14. 24, 25, 30, 391.

- dans des cristaux de la famille des sillénites tels

BilzGeO20 Oxyde de Bismuth Germanium [9, 19, 40-431, BiizSioz

oxyde de Bismuth Silicium {3, 5, 15,18-20, 26, 29.31-34.44-461...

o

- et plus récemment, & partir du milieu des années 80. dans
des semiconducteurs tels CdTe, Tellure de Cadmium., InP, Phosphure
d'Indium [47-50., 6, 51, 52]- , GaAs, Arseniure de Gallium
[7. 16, 27, 28, 35, 36, 47. 49, 50, 53-621.

Ces derniers matériaux présentent un grand intérét dans la
mesure ou ce sont les matériaux de base de 1'optoélectronique
ayant des applications dans le proche infrarouge (domainé spectral
des communications optiques). L'énergie optique nécessaire pour
créer 1l'effet photoréfractif est suffisament faible pour permettre

l'utilisation de diodes laser [46].



Lorsque nous avons débuté notre étude, l'effet photoréfractif
dans ces matériaux avait été mis en évidence principalement en
régime quasi-continu : cependant des études en régime nanoseconde
dans Bi,  _SioO [44. 45] et en picoseconde dans Bilzsi020[46] et

12 20
GaAs [54, 60, 611 venaient juste d'é&tre commencées.

L'effet photoréfractif est principalement sensible a 1'éner-—
gie optigue absorbée. En régime guasi-continu ou la puissance
lumineuse utilisée est faible. le temps d'établissement de l'effet:
est grand. Par contre, en régime impulsionnel ou la puissance
lumineuse est forte, 1l est nettement plus bref. La limitation
intrinséque de 1'établissement de l'effet est liée aux propriétés
de transport de charge dans le matériau et les semiconducteurs
étant les matériaux photoréfractifs les plus photoconducteurs. ont
des temps de réponse nettement plus rapides que les sillénites et
les ferroélectriques. La connaissance et la compréhension des
mécanismes de 1l'effet photoréfractif en régime pulsé sont
importantes. Nous avons étudié et  mis en évidence cet effet en
régime nanoseconde dans InP:Fe et GaAs:Cr & la longueur d'onde
1,06 pm. De plus, dans InP:Fe, nous avons aussi observé, analysé
et expliqué un autre mécanisme optique non linéaire qui se super-

pose a l'effet photoréfractif.



I.2. PROPRIETES ELECTRO-OPTIQUES

a) Ellipsoide des indices

La propagation d'une onde électromagnétique dans un

diélectrique est décrite par les égquations de Maxwell

-+ -
div D=0 div B =0
-+ -
— 3D - — JB (I.1)
rot B = |— + 5 rot E = - —
°lot ot

Dans un milieu dépourvu de pouvoir rotatoire., comme c'est le
cas des semiconducteurs InP et GaAs (de la classe de symétrie
ZBm), le champ électrique de 1'onde E est 1ié a 1l'induction
électrique B par :

N
“ E (I.2)

5
D = ¢
°

R

<

£“ étant le tenseur de permittivité diélectrique relative du

o

b3
milieu aux fréquences optiques. Nous pouvons aussi introduire 1la

matrice n d'imperméabilité du matériau :

- -+
E=n0D (I.3)
soit encore :
ninsnb
— wl-1
n, M, N

M est une matrice diagonalisable et le repére dans lequel



~

elle est diagonale est le repére (O, i. 3. k) des axes cristallo-
araphiques du cristal ou axes de symétrie électrique. Les indices

principaux de réfraction du milieu sont alors

.

n = — , n = — et n = — (I.4)

ou n,o. m, et n, représentent les valeurs propres de la matrice n.

Par suite, on définit 1l'ellipsoide des indices dont 1'équa- -

tion est :

Xt [n] X =1 avec X = (1.5)

NN

Dans 1le repére des axes cristallographiques du cristal. elle

s'écrit :

(5]
»N

YZ
— 4+
2
v

=1 (I.6)

B | %
+

=]

NSN | N
|

<

Si une onde se propage dans le milieu 1'intersection du plan
d'onde (P) avec 1'ellipsoide des indices est une ellipse dont les
axes déterminent les directions des vibrations propres du milieu
et dont les longueurs des demi-axes n et n, sont les valeurs des
indices de réfraction. La différence des deux indices représente

la biréfringence.

Les semiconducteurs de la classe de symétrie 43m sont isotro-
pes et dans le repére des axes cristallographigues., 1'équation de

1'ellipsoide des indices s'écrit :

—_ — 4 — =1 (I.7)
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n étant 1'indice optique de réfraction du milieu.

b) Effet Pockels

Les cristaux dépourvus de centre de symétrie possédent la

propriété . suivante : l'ellipsoide des indices est modifié propor-
-

tionnellement & un champ électrique E° (effet électro-ovptique

linéaire ou effet Pockels).

Dans le cas d'une faible perturbation. la matrice
d'imperméabilité du matériau sous l'action d'un champ électrigue

s'écrit :

nCE ) =m(E =0)+ &n (1.8)

as
~

Oh la variation Amn est reliée au champ électrique par le

tenseur éleetro-optique R selon :

~

|y

an o= 5 A (I.9)
2 ]
qui se développe suivant :

r-A'ql rrl 1 rl 2 rl 3

A'ﬂ2 r2 1 r2 2 rZ 3

Aﬂs = Yar Taz Faa Ex (1.10)

AT‘4 r4 1 r4 2 rd 3 Y

ATIS r5 1 r5 2 r5 3 £

_Ans _rs 1 rs 2 rs 3

L'effet électro-optique peut aussi s'exprimer par une
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variation A¢ du tenseur permittivité :

s
~7

(ﬁe) = fn (E,= 0) + An]"— fn (E, = 0)]" (I.11)
~ ~ Y ~ i

it i1

comme le tenseur &£“ est hermitien, on obtient :
~

~

Aetj= - 2: alkankeeei (1.12)
k.2
et d'aprés la relation (I.9) :
-
fe = - g® [R Eol g« (I.13)
o v %, | =

Cette expression de 1la variation de 1la  permittivité du
matériau, induite par effet Pockels, sera utilisée plus tard pour
décrire le phénoméne de mélange non linéaire d'ondes se propageant

dans un cristal photoréfractif.

L'appl}cation d'un champ électrique extérieur induit par
effet Pockels une biréfringence dans le matériau, qui dans le cas
-général correspond & un changement des directions et des longueurs

des axes de l'ellipsoide des indices.

Le calcul de cette biréfringence induite s'effectue par un

~r
~

changement de repére et diagonalisation de la matrice mn (Eo).

¢) Configurations expérimentales

-
Sous 1l'action d'un champ électrique extérieur E . pour un

cristal .isotrope, dans le repére des axes cristallographigques

l'ellipsoide des indices a pour équation :
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z2

1 1 1
— + AOn x2+ |— + Om vi+ |— + On
n? ' n? : n? ’

+20myz + 280 zx + 2 O6n xy = 1 (I.14)
avec, d'aprés la relation I.10 :
M=% r E (i=1a6:3j=1, 2, 3)

Dans le cas des semiconducteurs de la classe de symétrie 43m.

r =r du tenseur électro—-optique

seules les composantes ro,=r,, a1

sont non nulles. L'éqguation I.1l4 devient alors :

%2 v2 22 )
—: + —: + —: + 2 r4lExyz + 2 r41vaz + 2 rqiszy =1
n n n
>
Selon l'orientation de Eo . il existe un repére
(0, i'. 3', ﬁ') d'axes, dit axes principaux. dans lequel 1l'ellip-

soide des indices s'écrit :

2 Y|2 z|2
+ +

(n + Anx,)2 (n + &n ) (n + &n ¥

< x!
(I.16)

It
[l

La matrice m ﬁi] est diagonale dans ce repére.

S
«) Configuration E paralléle a {0011

-+ ~
Lorsque le chanp Eo= Eok est appliqué selon 1l'axe cristallo-

graphigue [001], l'ellipsoide des indices s'écrit :

¥ oz
—_—+ — + 2 r, E xy =1 (I1.17)
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Par rotation de 45° autour de ﬁ, on obtient le systéme des

axes principaux (0, {', 3', ﬁ') (figure I.1).

(I.18)

+

H
Saliaviie
u_)

o liae i
o)
<)

L'égquation de 1l'ellipsoide des indices dans ce repére s'écrit :

V2 1 2 1 z'2
b4 — + r“Eo + y'éij— - r“Eo + (I.19}

i
=

n2 n2 n2

Aprés un développement limité au premier ordre en n2r4lE°. les

indices selon les axes principaux sont :

An
n’=n—_
x 2
An (I.20)
n ,=n+ —
vy’ 2
n =n
< 2

An
ou —
2

3
n
= 5— r“E0 est la biréfringence induite par effet Pockels

pour une onde se propageant selon 3'.
-
B) Configuration Qoparalléle a f[110]
i+3

"z

direction [110]. 1'ellipsoide des indices a pour équation :

.
Lorsque le champ E°= E est appliqué selon 1la

Xz = 1 (I.21)
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AN\

A
002 7.0
110 1
k' —_
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Figure I-1 : Axes principaux i', j', k' lorsque le champ

électrique est paralléle a I'axe [001] .
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Si on effectue une rotation de 45° des axes cristalloaraphi-
ques autour de E, dans le repére (0, 3", 3". ﬁ") ainsi obtenu,

l'équation de 1l'ellipsoide des indices s'écrit
"2 Yu2 w2

X z

+

+

!
[uey

+ 2 r E x"z" (I.22)
41 o

2 2 2

n n n

Si on effectue ensuite une rotation de 45° autour de 1'axe 3"

‘on obtient le repére des axes principaux (0, i'. 3 . ﬁ') (voir

figure I.2) :

et k' (I.23)

[¥53
e

fﬂIF‘N|H SR
o
=
:ﬂl DR D]

Dans 1le repére des axes principaux 1l'ellipsoide des indices

s'écrit donc :

1 y'? 1
x'2|— -r E + + z'?|— + r E =1 (I.24)
41 o 41 o

On déduit les indices selon 1les axes principaux (apreés un

développement limité au premier ordre en nzrdlEo) :

An
n=n+ —
* 2
n =n (I.25)
AOn
n=n- —
z 2
avec &n = n®r E , biréfringence induite pour une onde se propa-—
41 o

geant selon la direction de 1'axe 3' (direction [I.l.O]).
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A A A
Figure I-2 : Axes principaux i', j', k' lorsque le champ

électrique est paraliele al'axe [110] .
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Les échantillons que nous avons étudiés ont été taillés de

manieére & pouvoir se placer dans l'une ou 1'autre des configqura-

tions que nous venons de décrire, l'onde se propageant selon J'.
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I.3. MATERIAUX PHOTOCONDUCTEURS

a) Diagramme d'énergie InP:Fe et GaAs:Cr

Les semiconducteurs InP et GaAs sont des composés III-V de la
classe de symétrie Z3m. Ils se caractérisent par le fait que deux
types de porteurs de charge. électrons et trous, peuvent se propa-
ger. Les électrons se déplacent dans une zone d'énergie. la bande
de conduction et les trous dans une autre, la bande de valence Ces
deux bandes sont séparées par une zone d'énergie, bande interdite,
ol aucune excitation n'est possible. Ces deux matériaux sont ren-
dus semi-isolants par 1'introduction d'impuretés, par exemple Fe
dans InP et Cr dans GaAs, dont les niveaux d'énergie sont situés

dans la bande interdite.

Des études récentes [63] on établit gque dans le cristal
4'InP, 1le fer se place en site indium. Au départ un ion fer
posséde une- configuration électronique externe 3d°4s'. Pour former
les liaisons avec ses voisins P, le fer doit fournir trois
électrons, le phosphore en fournissant cing. A 1'état neutre., le
fer existera sous la forme Fe®'. Si cet ion fer capte un électron
supplémentaire & partir de donneurs peu profonds, il deviendra
Fe?* . Les études de spectroscopie d'absorption optique, de photo-
luminescence, de résonnance électronique et de photoconductivité
ont conduit au diagramme schématique d'énergie & température
ambiante de la figure I.3 [64]. Le niveau 5T2 situé a 0,35 eV au-
dessus du niveau ’E2é température ambiante, correspond a un état

excité de Fe?', noté (Fe?** ) [65].

De la méme facon dans GaAs, 1le chrome se place en site

Gallium avec l'état de valence Cr®* (neutre), Cr!'* (donneur), Cr?*
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Figure I-3 : Diagramme d'énergie schématique du cristal

d'InP:Fe atempérature ambiante
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(donneur) et Cr** (accepteur) [66, 671 . Le niveau Cr!* est situé
dans la bande de conduction et n'intervient pas. Le diagramme
schématique d'énergie a température ambiante est représenté figure

I.4 [68].

L'effet photoréfractif, que nous allons décrire dans le para-
araphe suivant résulte, en premiére approche, de la redistribution
spatiale de charge induite par l'illumination non uniforme dans le
niveau profond Fe®’*/Fe®*' pour InP:Fe et dans le niveau Cr?*/Cr®*

pour GaAs:Cr.

b) Phénoménes physiques

L'interaction de la 1lumiére avec les matériaux photoconduc-
teurs donne naissance a de nombreux phénoménes physigques dépendant
de la longueur d'onde d'excitation, de la température, etc... Nous
pouvons distinguer deux types de conduction :

- la conduction intrinséque due 3 des transitions électroni-

qgues entre la bande de valence et la bande de conduction :

- la conduction extrinséque due a des transitions électroni-
ques entre des niveaux d'énergie situés dans la bande interdite du
cristal et la bande de conduction pour les électrons (la bande de

valence pour les trous).

Une représentation schématique des différents mécanismes pour

1'absorption a un ou deux photons est donnée figure I.5.

L'effet photoréfractif est un phénoméne de conduction extrin-

séque car la 1longueur d'onde utilisée (1,06 pm) correspond & une
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Figure I-4 : Diagramme d'énergie schématique du cristal

de GaAs:Cr atempérature ambiante
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Bande de valence

Figure I-5 : Représentation schématique des différents
mécanismes pour l'absorption a un ou deux photons :

1/ transition directe bande a bande
2/ excitation d'un électron vers la bande de conduction
a partir d'un niveau piége
3/ excitation d'un trou vers la bande de valence a partir
d'un niveau pi¢ge
4/ Absorption a deux photons "bande 4 bande" via un état
virtuel intermédiaire
5/ Absorption "a deux photons” via un état d'énergie réel
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énergie par photon (1,17 eV) inférieure A la différence d'énergie
entre les bandes de valence et de conduction (1,34 eV pour
1'InP:Fe et 1,43 eV pour GaAs:Cr). De plus, seuls les phénoménes
d'excitation d'un électron vers la bande de conduction a partir
d'un niveau piége (Fe®?*pour InP:Fe et Cr%*pour GaAs:Cr) (mécanisme
2) et d'un trou vers la bande de valence & partir d'un niveau de
piége (Fe®*pour InP:Fe et Cr®*' pour GaAs:Cr) (mécanisme 3) sont

responsables de 1l'effet photoréfractif.

Les électrons (les trous) excités dans la bande de conduction
(de valence) migrent par diffusion ou sous 1l'entrainement d‘'un
champ électrique et participent au phénoméne de conduction. Ils se
recombinent ensuite : les électrons vers le niveau piége Fe®' pour

InP:Fe et Cr®' pour GaAs:Cr. Ainsi, nous pouvons écrire le

processus d'excitation :

2+ 3+ -
{Fe + hvo — Fe¥*+ e (I.26)
Fe®*+ hv — Fe?*+ h'

avec e~ désignant un électron dans la bande de conduction, h*' un
trou dans la bande de valence et hv 1'énergie d'un photon. De méme

pour le processus de recombinaison nous avons :

3+ - 24+
{Fe + e — Fe (T.27)
Fe?*+ h* — Fe®*

¢) Equationgs fondamentales

Pour écrire et expliquer l1l'effet photoréfractif, N. Kukhtarev
a proposé un modéle dans lequel le transfert de charge se fait par
l'intermédiaire de porteurs 1libres [69]. Ce modele nous a permis
d'analyser gqualitativement et quantitativement nos résultats. Le

transport de charge s'effectue suivant les processus physiques
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décrits dans le paragraphe précédent a savoir :

~ excitation lumineuse de porteurs de charge électrons et
trous a partir d'un niveau piége ( Fe?'/Fe®' pour 1InP:Fe et

cr?* /Cr®* pour GaAs:Cr),

- diffusion ou entrainement sous un champ extérieur ou
sous le champ de charge d'espace créé des porteurs de charge. -

- recombinaison sur le méme niveau piége.

Ce processus de transfert de charge & l'oriagine de l1l'effet

photoréfractif est représenté figure I.6.

Les centres photoexcitables sont en densité ND par unité de
volume. Une partie de ces centres, en densité N;(Fez* pour InP:Fe
ex Cr?’' pour GaAs:Cr) existe sous forme ionisée dans le noir. Ils
sont dus a la présence de centres donneurs superficiels de densité

N;S qui ne participent pas & l'effet photoréfractif. Peu importe

leur niveau d'énergie et 1le nombre de types distincts de ces

-centres N' _qui assurent la neutralité électrique du cristal.

DS«

Dans les bandes de conduction et de valence les électrons

sont en densité n par unité de volume et les trous en densité p.

Par 1la suite, les indices n et p refeérent respectivement aux

électrons et aux trous. Soient :

- S ., Sp, les sections efficaces de photoionisation :

- T T les constantes de recombinaison reliées aux sec-—

tions efficaces de capture Sn, Sp aux vitesses moyennes thermiques

vttt w'® par v = v
a [ n.p .
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Figure I-6 : Diagramme schématique de niveaux d'énergie
illustrant le processus de transfert de charge a l'origine

de 'effet photoréfractif dans le cristal d'InP:Fe .
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1 1
- T, ———— et Teo™ les durées de vie des
T (NT— N') v N
n 1] b ] D
porteurs excités.
- - .
- jn. jp les densités de courant résultant de la migration

des porteurs de charge excités.
T My M les valeurs absolues.des mobilités.
-~ e la valeur absolue de leur charge.
- kB la constante de Boltzmann
- T la température absolue
- ¢ 1la permittivité du vide.
i le tenseur permittivité relative aux basses fréquences.
-
En présence d'un champ électrique extérieur ou induit E et
sous la puissance lumineuse par unité de surface I, nous avons le

systéme d'équations régissant le processus de transport de charge

conduisant & l'effet photoréfractif :

- équation de génération des centres N;:

oN, ) I i i
el N ‘rnn(ND— ND) +s, = (ND— Nu] - T N (I.28)
- équations de transport de charge régie par la loi 4'Ohm et

la diffusion :

-+ - —
ju= nuweRE4+ pk Tgrad n (I.29)
—+ - R

i,=pwne E - ”}ksT grad p (I.30)

- équations de continuité de la charge :

Jn div - I
A A PR —N‘—Tn(N—N'] (I.31)
3(: e n n hv D n D D
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ap div -
—_— = - —— 3 +'S — [N ~ N~ - 7Y p N (I.32)
at e e ®* hv D D 4 D
— et la loi de Poisson :
-
divie & E| = - e(n - p + N-- N ] (I.33)
o D DS

d) Cas de 1'illumination résultante de 1'interférence de deux

ondes planes : champ de charge d'espace

Soient deux ondes planes d'amplitude £1 et Ez. définies par

-~

les vecteurs unitaires de polarisation e, et e, . de vecteurs

-+ -
d'onde klet k2 qui interférent dans le cristal photoréfractif. Ces

ondes s'écrivent :

"
N |

1
2
ol cc désigne le complexe conjugué.

La puissance lumineuse par unité de surface ou densité de

puissance proportionnelle & 1'intensité vibratoire est :

-ick_x)
I(x) = I f1+ [g e R "+ ce (I.34)

-+ -
ou k k - k est le vecteur d'onde du réseau d'illumination
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28 Ele e!
induit (figure I.7), M = ———— " _ o5t 1la modulation complexe et
8+ £, L]

1
I o 3 El&:+ £2£:] est la somme de densité de flux de chacune des

deux ondes.

Lorsque 1le taux de modulation m = IM| est faible devant 1.
les équations fondamentales (I.28) - (I.33) peuvent &tre linéari-
sées. Cela permet de ne tenir compte que des termes d'ordre zéro
et un en fréquence spatiale des diverses drandeurs gui s'écrivent

alors :

( - 1 _ -1k, x
N GoE) = N () + (“(t) e + cc]
1 -
n(x,t) = n (t) + 5 [nl(t) e F + cc)
1
p{x.t) = p (t) + 5 (p‘(t) e R+ cc)
1, N 1 (s e (1.35)
jo(x.t) = 3 () + — |5 (t) e R+ cc
n n° 2 nl
-+ -+ 1 ~ -1k _x
Jo(x.t) =3 (L) + =~ |5 (£) e R+ cc
« 14 Po 2 F‘1
-5 -+ 1 -1k_x
Elx.t) = E, (t) + > (El (t) e ®R'4 cc)

La derniere équation montre que 1le champ électrique a
1'intérieur du cristal est la somme d'un champ électrique

-
spatialement constant Eo(t) et d'un autre modulé spatialement,

-+
d'amplitude El(t), qui est appelé champ de charge d'espace.

Par effet Pockels (relation I.13), ces deux champs induisent
une variation du tenseur permittivité diélectrique relative du

matériau £, qui s'écrit :
Pl
&
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Figure I-7 : Vecteur d'onde du réseau d'illumination .
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&
&

L NL L

o
~

+ As(t) + Bs(x.,t) (I.36)

ot & désigne le tenseur de permittivité diélectrique linéaire

~
~

L
relatif aux fréguences optigues.

La partie non linéaire € est composée de deux termes qui

NL
sont
-
ae(t) = - ev[r Eo(t)] g (I.37)
1 s -1k _x
Se(x.t) = - 5 € IR E (t) e R £¥ + cc (I.38)

R est 1le tenseur électro-optique défini au paragraphe 2 b).
Cette ~derniére relation montre que 1le champ de charge d'espace
engendre une modulation spatiale & de la permittivité du

3
matériau, c'est a dire un réseau 4d'indice. Nous avons :

- &

-
e (t) = - 8“’[R El(t)] &v (I.39)
. 2 1z | =
"
Le champ de charge d'espace est dirigé selon le vecteur kR du

réseau. Si ﬁk désigne le vecteur unitaire selon cette direction et
El(t) le module du champ de charge d'espace, la relation (I.39)
devient :

(t) = - « El(t) {I.40)

ro
R
€
frm——
™
W
£
—

Cette expression de 1la modulation spatiale induite de la
permittivité sera ultérieurement employée (au chapitre III) lors

de la résolution des équations du couplage d'onde photoréfractif.
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réseau de champ est spatialement décalé par rapport au réseau de
charge induit optiquement. Il en résulte une non coincidence entre
le réseau d'indice et la figure d'interférence qui lui a donné
naissance. Nous montrerons (au chapitre III) que 1l'autodiffraction
des ondes sur ce réseau dynamique engendre une redistribution de
leur énergie au cours de leur propagation et utiliserons ce phéno-

méne pour étudier et caractériser l'effet photoréfractif.
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II - PROPRIETES DES CRISTAUX D'InP:Fe et GaAs:Cr

Les échantillons d'InP:Fe ont été synthétisés au CNET Lannion
et nous ont été aimablement procurés par Messieurs B. Lambert, Y.

Toudic et H. Coquille.
La cristallogénése comprend plusieurs étapes :

- la synthése d'InP polycristallin, celle-ci s'effectue en
ampoule de silice scellée sous vide par réaction directe entre les

éléments constitutifs a 1062°C et 10°Pa :
In + PZ/P4 & InP

- le cristal peut &tre dopé par 1l'introduction d'impuretés,

ici du fer en proportion environ [Fe] = 1 a4 6 10 '®cm™®.

- tirage d'InP monocristallin. La méthode employée est la
méthode de tirage Czochralski sous encapsulation 1liquide. Un
liquide encapsulant (Bzoa) recouvre le bain sur lequel on applique
une pression de gaz neutre (argon, azote...) supérieure a 1la
pression de décomposition d'InP (27,5 10°Pa). La croissance par
tirage est fait sous pression 4 travers 1'encapsulant a l'aide

d'une germe orienté <001> ou <111>.

Les substrats sont ensuite orientés et découpés. Les
dimensions et 1l'orientation de nos cristaux sont représentées
figure II-1. Les faces (IlO) et (1IO) ont été polies & 1l'atelier
du polissage de 1'Institut d'Optique par Messieurs G. Colas et R.

Leclerq.
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Figure II-1 : Dimensions et orientation du cristal d'InP:Fe
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Les échantillons de GaAs:Cr ont été synthétisés par Sumitomo
et nous ont été aimablement procurés par Messieurs J.P. Herriau et
J.P. Huignard de Thomson-CSF. Les faces ( 110) et (1I0) ont été
polies et les dimensions et 1l'orientation de nos cristaux sont

illustrées figure II-2.

Nous avons tout d'abord estimé 1'indice de réfraction, la
permittivité relative, le coefficient électro-optique, 1les
sections efficaces de photoionisation, les mobilités, Ile
coefficient d'absorption linéaire aux longueurs d'onde 1,06 pm et
1,30 pm, la conductivité et 1la photoconductivité & la longueur
d'onde 1,06 pm en régime continu et en régime nanoseconde de ces

matériaux.

II.1. INDICE DE REFRACTION

La premiére source laser a4 la longueur d'onde 1,06 pm dont
‘nous disposions était un laser impulsionnel nanoseconde (durée
environ 5 ns) nous avons réalisé pour 1le cristal 4'InP:Fe, une
estimation de 1'indice de réfraction i cette longueur d'onde, en
mesurant la réflexion de la lumiére incidente sur 1l'une de ses
faces. L'angle d'incidence i était de 34° et si n est 1'indice du
cristal, les formules de Fresnel donnent la valeur théorique de 1la

réflexion (pour une polarisation perpendiculaire au plan

d'incidence) :

R =

e

(IT.1)

n cos r - cos 1i\:
n cosr + cos i

r étant 1l'angle de réflexion qui vérifie :

n sin r = sin i (IT1.2)
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Figure II-2 : Dimensions et orientation du cristal de GaAs:Cr
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L'indice de réfraction s'écrit

(I1.3)

Nous avons mesuré une réflexion R = 0,32. La valeur estimée
de 1'indice de réfraction est n = 3,1. Elle est proche de 1la
valeur publiée dans la littérature n .= 3,29 [70]. a température
ambiante et a la longueur d'onde 1,06 pm (énergie de 1,17 eV). La
variation de l'indice de réfraction du cristal 4'InP en fonction
de 1'énergie par photon est représentée figure II-3 [70] .A 1la

longueur d'onde 1,30 pum sa valeur est 3,23.

Dans 1le cristal. de GaAs, la variation de 1'indice de
réfraction en fonction de 1l'énergie par photon est représentée
figure TII-4 [71) . Sa valeur & température ambiante a la longueur
d'onde 1,06 um est n = 3,48. Elle vaut 3,42 a la longueur d'onde
1,30 pm [71}.

La méthode employée pour mesurer ces indices est celle du

prisme de réfraction.

IT.2. COEFFICIENT ELECTRO~-OPTIQUE, PERMITTIVITE RELATIVE

Nous avons vu au chapitre précédent que dans le cas des
semi-conducteurs 43m seules les composantes ro.,=r, =r., du

tenseur électro-optique sont non nulles.

La valeur du coefficient électro-optique pour InP:Fe est

r = 1,34 pm/V [72], celle pour GaAs:Cr est r,,= 1,43 pm/V [73].
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Figure II-3 : Variation de I'indice de réfraction d'InP:Fe

en fonction de I'énergie par photon [ 70 ].
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Figure II-4 : Variation de l'indice de réfraction de GaAs:Cr

en fonction de I'énergie par photon [ 71].
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La mesure de la biréfringence induite sous un champ
électrique (cf. chapitre I paragraphe 2) par effet Pockels permet

de déterminer cette constante.
La permittivité relative aux basses fréquences ou constante

diélectrique vaut dans InP:Fe & = 12,4 [74] et dans GaAs:Cr

€ = 12,9 [75) ceci & température ambiante.

IT.3. SECTIONS EFFICACES DE PHOTOIONISATION, MOBILITES

Au chapitre I paragraphe 3, nous avons vu que deux types de
porteurs de charge (électrons et trous) peuvent se propager dans
le matériau. Ils sont excités & partir de niveaux piéges situés
dans la bande interdite, les sections efficaces de photoionisation
pour le cristal d'InP:Fe, & la longueur d'onde 1,06 pm sont [76] :

- pour les électrons : Sn = 4.10 '®cnm?®.

- pour les trous : Sn = 5.10"'7cm?.

De méme pour le cristal de GaAs:Cr pour la longueur d4'onde

1.06 pm, nous avons [67]:

- pour les électrons : S = 9.107'°cm?®

— pour les trous : Sp= 9.10" 17 cm?

Les valeurs des mobilités sont bien connues dans InP:Fe et

valent [77]}:

- pour les électrons : p = 1300 em?Vv-lgTt,
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- pour les trous : p = 130 cm?vVv-tst.
Pour GaAs:Cr dans un cristal dopé n, Martin et al. (78] ont

mesuré une mobilité de Hall (peu différente de “h) d'environ
‘ 3500 cm?V-ls™t.

‘ IT.4. ABSORPTION LINEAIRE
|
\

Avec la premiére source laser précédemment mentionnée, nous
avons mesuré la transmission T, des cristaux d'InP:Fe et GaAs:Cr
(énergie transmise sur énergie incidente). Son expression en
fonction de a''°®, coefficient d'absorption linéaire & la longueur
d'onde 1,06 pm, de Re,coefficient de réflexion, et de £, épaisseur

du cristal, est (en tenant compte des réflexions multiples) :

(1-rR )ze‘a1.06£
e

1-(Re? "°e

On peut ainsi déterminer la valeur du coefficient

d'absorption linéaire & la longueur d'onde 1,06 pm, on trouve :

- pour InP:Fe : a'*%%= 2 + 0,2 cm™'.

- pour GaAs:Cr : a'"°%= 1,05 + 0,2 cm™'.

Dans le cristal d'InP:Fe, nous avons effectué par suite une
mesure plus précise du coefficient d'absorption linéaire aux
longueurs d'onde 1,06 pm et 1,30 pm en utilisant des lasers

continus Nd-YAG pompés par diode laser. Nous obtenons :

4 1,06 pm, a'*°®*= 1,95 + 0,05 cm™ !
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a 1,30 pm, a'*® = 0,67 + 0,05 cm™!

Le coefficient d'absorption & la longueur d'onde 1,30 pm est
plus faible. ce qui correspond bien & des valeurs plus faibles des
sections efficaces de photoionisation des niveaux du fer.

Le spectre d'absorption optique linéaire des semi-isolants

InP:Fe et GaAs:Cr est représenté figure II-5 [47].

II.5. CONDUCTIVITE DANS L'OBSCURITE

Nous avons étudié 1'évolution du courant d'obscurité en
fonction de la tension appliquée au cristal A les résultats sont

représentés figure II.6 pour InP:Fe et figure II.7 pour GaAs:Cr.

Les électrodes permettant d'appliquer la tension sont peintes
a4 la laque d'argent sur les deux faces (001) et (001). Nous
déterminons le courant en mesurant 1la tension aux bornes d'une

<

résistance Rc de 100 kf. Le schéma électrigue est le suivant :

%——— cristal

R.i

mesuree co

Yo 100 kQ

o7z

Le cristal d'InP:Fe a un comportement ohmique et nous pouvons

calculer la conductivité dans le noir correspondante :
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HEg (GaAs)

~EQ(InP)

longueur d'onde ( pm )

Figure II-5 : Spectre d'absorption optique linéaire pour

16 -3
des cristaux GaAs:Cr (Cr ~10 cm )et InP:Fe
17 4

(Fe ~10 cm )[47]
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Figure I1-6 : Courant d'obscurité InP:Fe
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Figure II-7 : Courant d'obscurité GaAs:Cr .
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o= 1,2 10790 temt

Ce cristal est de type n, et si nous supposons que la
conductivité dans le noir est due aux électrons (w = 10 up), alors
la densité n, de porteurs (électrons) équivalente a la
conductivité o;“Pest :

29

n=-—-—-=46.10"cm™®

® e

s

Cette valeur est proche de la densité de porteurs
intrinséques a température ambiante n > 3 107cm® [79] . Ceci

confirme le fait que notre échantillon est un bon semi-isolant.

Le cristal de GaAs:Cr n'a pas un comportement ohmique. Ceci
est trés probablement Al & des problémes de contact aux électrodes

peintes & la laque d'argent.

Pour des tensions appliquées inférieures & 1500 V, ce cristal
a un comportement a peu prés ohmique et 1la conductivité

«
correspondante est :

pour V < 1500 V, o,=410°Q 'cn?

Pour des tensions supérieures & 1500 V, on assiste & une
croissance trés prononcée du photocourant, lorsque la tension
augmente. Une explication possible serait que pour ces tensions
élevées, 1l existe wune ionisation du matériau. Les porteurs de
charge, accélérés par le champ électrique, possédent une énergie
suffisante pour créer des paires électrons-trous, ceci pour des
champs électriques supérieurs a 100 kV/cm. Dans nos expériences,
le champ moyen appliqué ne dépasse pas 4 kV/cm. Toutefois, s'il

existe une zone de champ intense & 1l'un des deux contacts

cristal-lague d'argent, le champ dans cette =zone pourrait
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atteindre des valeurs beaucoup plus élevées. Nous avons
effectivement visualisé une telle zone de champ intense lors de
1'étude de 1la photoconduction décrite au paragraphe suivant.
L'existence de telles inhomogénéités de champ pourrait &tre
expliquée par 1'existence d'une barriere de type Schoﬁtky au
contacy laque d'argent GaAs. Dans ce cas, la conductivité serait

principalement due aux trous ([79].

IT.6. PHOTOCONDUCTIVITE

a) Photoconduction en régime continu

La source lumineuse est un laser Nd-YAG pompé par diode laser
émettant en continu a la longueur d'onde 1,06 pm. La puissance
lumineuse maximale est de 40 mW. Le montage est identique a celui
utilisé pour 1'étude du courant d'obscurité, le cristal étant

éclairé de €facon uniforme.
@) Cristal d'InP:Fe

L'évolution du photocourant en fonction de Vx . la tension
appliquée aux bornes du cristal, pour des densités de puissance

incidentes Iide 5 puis de 46 mW/cm® est représentée figure II-8.

Le photocourant varie linéairement en fonction de la tension
appliquée confirmant le caractére ohmigque du matériau. L'évolution
de la conductivité, O, .6 ©n fonction de I pour une tension

appliquée Vx de 500 V est donnée par 1la figure II.9. Cette

variation est linéaire et nous pouvons écrire :
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Figure II-8 : Photocourant InP:Fe 2 1,06 um en régime continu
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Figure II-9 : Conductivité InP:Fe a 1,06 um

en régime continu ( Vx=500 V).
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q
1
.4
+
D
.Q
-
[}

(1,2 + 54 I) 10°°Q *ew ! (II.4)
avec I en W/em? . Ou encore :

= = -8 0~1 -1
O ee= %ut FAY O o6l = (1,2 + 123 I) 107°Q ' cm (IT.5)

ol I représente 1la densité de puissance au centre du cristal en
1.06
a 2

W/cm® . I est déduit de Il par la relation I = Il(l—Re) e 2 .

R, étant la réflectivité, a''°® le coefficient d'absorption

linéaire et £ 1'épaisseur du cristal.

Compte tenu des valeurs des sections efficaces de
photoionisation & la longueur d'onde 1,06 pm, Sp) Sn, du fait que
dans nos échantillons 4'InP:Fe il semblerait que la concentration
en ions [Fe®*'] est supérieure & celle de [Fe?*] [77] et que les
électrons se recombinent beaucoup plus rapidement que les trous
(voir paragraphe suivant) la photoconduction en régime continu est
essentiellement due aux trous.

Nous pouvons alors écrire, si p désigne la densité de trous

photoexcités :
Ac‘I1 =0 ~“p e

pour une densité de puissance I = 50 mW/cm? , le nombre de
photoporteurs excités est :

D ~ 10°cm™?
Lors de ces mesures le .cristal peut s'échauffer suite a

1'absorption optique et par effet Jjoule. Pour une tension

appliquée Vx de 500 V et une 'densité de puissance incidente
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Ii= 46 mW/cm?, nous avons mesuré un photocourant i = 14,3 wA. La
puissance dissipée est alors P = in ~ 7 mW, celle correspondant a
1.06
1'absorption lumineuse est P'= Il(l-Re) 1—(1—Re)e‘“ fY.s ~ 8 nw
(S étant 1la surface du cristal). L’accro%ssement relatif de
P + !

T
température par seconde est donc : — = ——— avec C et m étant
T Cm

la capacité calorifique du cristal (C «~ 1000AJ kg 'K '), et la
masse du cristal (m >~ 670 mg). On en déduit — « 0,02 'K s 'qui

. T
correspond a une élévation de température de 1,5 'K par minute.

Entre chacune de nos mesures nous avons pris la précaution
d'éteindre 1le laser, nous pouvons ainsi négliger la variation de

température du cristal.

Nous avons aussirmesuré la conductivité a la longueur d'onde
1,30 pm en utilisant un autre laser NA-YAG continu. Le résultat

est illustré figure II-10 et nous trouvons :

= = -8 O~1 -1
0;.3— o;+ Aol‘sI = (1,2 + 16 I) 107 'cm (IT.6)

Avec I.densité de puissance au centre du cristal en W/cm?.

La valeur de la photoconductivité & cette longueur d'onde est
plus faible que celle & 1,06 pm ce qui est logique compte tenu des

valeurs plus faibles des sections efficaces de photoionisation.

Nous avons regardé la répartition spatiale du champ
électrique A& l'intérieur du cristal. L'étude se fait de maniére
optique par wutilisation de 1'effet Pockels (voir chapitre I
paragraphe 2). Sous l'action d'un champ électrique E extérieur, le
cristal devient biréfringent. Celui-ci est placé entre polariseur
et analyseur croisés, orientés & 45° des axes de biréfringence
(figure II.11). Sans champ appliqué 1le cristal n'est pas

biréfringent et la transmission du systéme est nulle. Lorsque le
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Figure II-10 : Conductivité InP:Fe en régime continu & 1,30 pm .
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. 4. direction
olarisation
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Figure II-11 : Montage expérimental pour 'étude de la
répartition du champ électrique a l'intérieur

du cristal photoréfractif .
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champ est appliqué la transmission devient :

T e
T (x.z.t) & sin? |— &n} = sin?|— n®r E(x.z.t)
r }\ )\ 41

L'image du cristal observée sur un écran ou sur une barette
de photodiodes sera plus ou moins lumineuse suivant la valeur du
champ. Si 1le champ n'est pas uniforme, 1'image reproduira la

répartition spatiale du champ & l'intérieur du cristal.

La fiqure II-12 représente le signal recu par la barette de
photodiodes en 1'absence de champ et pour deux valeurs du chanmp
correspondant & des tensions appliquées de + 1000 V et - 1000 V.

La Dbarette étant placée parallélement A& l'axe Oz on observe le

champ E(x.z = cte, t). On s'apercoit que le cristal posséde une
biréfrigence "naturelle" (la transmission est non nulle a champ
nul, courbe A) due aux défauts éventuels de la cristallisation ou

plus probablement aux contraintes exercées lors du serrage des
électrodes sur le cristal. Cela explique aussi pourquoi la valeur
absolue de la biréfriagence n'est pas la méme pour les tensions
appliquées ‘V = 1000 V (courbe B) et V = - 1000 V (courbe C). Nous
observons aussi que le champ est quasi-uniforme sur la totalité du

cristal.

Nous avons ensuite remplacé la barrette de photodiodes par un

écran gque 1'on observe avec une caméra infrarouge. Nous
visualisons ainsi toute 1'étendue du cristal. Son image est
représentée sans champ appliqué (figure II-13-a)), puis avec une

tension V = 3000 V (figure II-13-b). Sans champ nous observons 1la
biréfrigence accidentelle, puis le flux transmis croit lorsque 1le
champ appliqué augmente. De plus, on vérifie bien que la
répartition du champ électrique est uniforme sur toute 1'étendue
du cristal. I1 était donc bien naturel d'avoir déduit, a partir de

nos mesures de photocourant, la valeur de la photoconductivité en
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Figure II-12 : Cristal d'InP:Fe, répartition de l'intensité
sur la barette de photodiodes ; d est la distance

entre les électrodes .

Ck
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Figure II-13 : Cristal d'InP:Fe ; image du cristal sur
un écran pour des tensions appliquées de :

A) V=0V B) V=3000V
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v
X
régime continu en estimant que le champ ‘appliqué était égal a E—

(d étant la distance interélectrodes).
B) Cristal de GaAs:Cr

L'évolution ~du photocourant en fonction de 1la tension
appliquée V pour une densité de puissance incidente I =95 mW/cm?
(soit au centre du cristal I = 50 mW/cm?) est représentée figure
I1I-14. Nous observons une croissance. linéaire rapide du
photocourant pour des tensions Vx inférieures & 250 V puis une

autre plus lente pour des tensions plus élevées.

Si nous considérons que la photoconduction de ce cristal
s'effectue par des électrons, l'excitation optique permet & cette
longueur d'onde d'exciter des électrons vers les bandes I' et L.
Lorsque les tensions appliquées sont faibles, c'est—é-dire lorsque

1'énergie cinétique de 1'électron est faible, les électrons se

‘trouvent principalement dans la vallée I' ou 1la mobilité est

grande. Ensgite, les électrons sont majoritairement dans la wvallée
L ol la mobilité est - inférieure. Ceci peut expliquer, par ce
passage - intervallée, la différence des photoconductivités et les
deux régions 1linéaires du photocourant. En fait, ce sont des

phénoménes complexes.

Nous avons  observé la répartition spatiale du champ
électrique de la méme maniére que pour le cristal d'InP:Fe. La
figure II-15 montre une coupe de l'image du cristal, placé entre
analyseur et polariseur croisés, sur la barrette de photodiodes.
La répartition spatiale du champ n'est pas uniforme. Celui-ci est
trés intense le long des électrodes et nul ailleurs. Ces bandes de
champ interne sont minces et 1leurs largeurs augmentent avec la

tension appliquée. Selon 1les conditions expérimentales (serrage
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Figure II-14 : Photocourant GaAs:Cr (I= 95 mW/cmz)

en régime continu a 1,06 um .
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. Figure II-15 : Cristal de GaAs:Cr, répartition de I'intensité
sur la barette de photodiodes ; d est la distance

entre les électrodes .
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des électrodes sur le cristal, épaisseur de la laque d'argent...),
ces bandes de champ internes sont localisées sur 1l'une ou 1'autre

des électrodes, parfois méme sur les deux.

La figure II-16 représente 1l'image du cristal recueillie sur
un écran, qui remplace la barette de photodiodes. Les tensions
appliquées aux bornes du cfistal sont respectivement V = OV
(II-16.a))., VvV = 1000 V (II-16.b) et V =. 3000V (II-16.c). Nous
observons les bandes de champ intense le long des électrodes qui
augmentent avec \lal tension qppliquée, nous observons aussi la
lumiére diffusée par 1le cristal. Ce phénoméne a été observé dans
un cristal semi-isolant de GaAs:Cr [7]. L'explication proposée est
que la jonction métal-semi-isolant, & 1'interface éléctrode—cris—
tal, crée une couche dans le semi-isolant dans laquelle la-densité
de porteurs de charge est fortement abaissée. Cette couche a un
comportement. de type barriére Schottky et sa largeur augmente éom—
me la racine carrée de la tension. appliquée. Ces effets de champs
électriques intenses & l'intérieur de cristaux de GaAs sont large~ -
ment étudiés par des physiciens du solide. Signalons que des
oscillationms du courant & 1l'intérieur du matériau ont été obser-
vées et que nous méme avons pu les mettre en évidence dans un

cristal de GaAs non dopé.

Dans ces conditions, il est difficile d'estimer 1la
photoconductivité du cristal étant donné qu'il existe des régions

de champ intense et de champ faible.

On peut lui donner une valeur moyenne, en considérant que le
v

champ moyen dans 1le cristal vaut Em= E— (d 1a distance entre les

électrodes) .

Pour des tensions inférieures 4 250 .V, tensions correspondant

a la premiére partie linéaire du photocourant (courbe II-14), la



Figure II-16 : Cristal de GaAs:Cr : image du cristal sur
un écran pour des tensions appliquées de :
a) V=0V  b) V=1000V c) V=3000V

0 est la largeur de la zone de champ intense
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conductivité moyenne déduite est :
O 6= Tyt Ao’ho I = (0,4 + 1200 I) 10°°Q 'cm! (1T.7)
Avec I en W/cm? densité de puissance au centre du cristal :
Pour des tensions éupérieures a 250 VvV, on Aéduit :

A' L I =140 T 1077 @ 'om! (II-8)
Oon peut  remarquer que les tensions appliquées sont
inférieures a 1500 V, on n'assiste pas au phénoméne "d'avalanche"

observé lors de 1'étude du courant d'obscurité.

b) Photoconduction en régime nanoseconde

Avec un laser NdAd-YAG émettant des impulsions de largeur a
mi-hauteur TL: 10 ns, &8 la longueur d'onde 1,06 pm, nous avons
étudié 1la ph;toconduction des cristaux d'InP:Fe et de GaAs:Cr en
régime impulsionnel. Le  schéma électrique est le suivant, la

tension vV, est appliquée par une source de tension capacitive :

cristal
R,= 100 kQ &
NV
\Y , = Hcio
A Ch= 10 0F == [Vy { _500 mesuree
c impulsion de
photocourant
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Pour visualiser 1'impulsion de photocourant nous avons utili-
sé tout d'abord un oscilloscope de bande passante 150 MHz. La
capacité CApermet de maintenir la tension aux bornes du cristal.

la résistance R, protége la source de tension. La capacité du
£ & 8
o

cristal c = est de 1l'ordre de 1 pF et peut étre négligée par

rapport a la capacité CA.
La cadence de tir du laser est 10 Hz.

Dans 1le noir 1la résistance Rx du cristal est de l'ordre de

100 MQ pour InP:Fe, de 800 MQ pour G;As:Cr. La capacité se charge
QA(O)
‘et assure la tension VA= ——— aux bornes du cristal. Lors de
A
1'illumination., la résistance du cristal est Rx(t). La capacité CA

se décharge, la valeur de sa charge Q (t) vérifie alors 1l'équation
A

différentielle :

+ + —
- dt C R (t) + R R
A X <

do, (£} @, (t) 1 1 v
[ ] (1I1.9)

A

L'évolution de QA(t) est une exponentielle avec une constante

de temps T égale a :

1 1 V-1
t = |t —
AR (t) + R R
X c K

Les courants mesurés montrent qu'a illumination maximale la
résistance Rx(t) est supérieure a 80 Q pour InP:Fe et & 30 Q pour
GaAs:Cr. La capacité se décharge avec une constante de temps

supérieure a (Rx(t) + RC) CAz 1 a 2 ps.

Aprés 1l'impulsion et la recombinaison des porteurs de charge,

la résistance du cristal devient trés grande et la capacité se
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charge avec une constante de temps voisine de RACA= 1 ms. Ainsi on

peut considérer que 1la charge de la capacité garde ‘une valeur

presque constante pendant 1'impulsion (10 ns) et assure une
R + R
Xo [+
tension V égale 4V —————— ~ V . La tension mesurée aux
A ° R+ R+ R ° ,

L
bornes de la résistance de charge Rc est

R + R R
v t) = v. — . ° = R i(t) (II.10)
mesurée ° Rx + RA (Rx (t) + RC) c

a) Cristal d'InP:Fe

Pour 1'étude de 1la conductivité en régime impulsionnel. on
définit la conductivité par :

les = o + AC
d 1

1.06ns .06ns

E

ol I = — représente la densité moyenne de puissance (E étant la
L

densité d'énergie au centre du cristal).

Une impulsion de photocourant (tension mesurée) est

représentée figure II-17.a). La tension appliquée est V°= 100 Vv,

E =0,9 md/cm? , soit I égal a 0.09 mW/cm?. Pour la méme densité
d'énergie, nous avons représenté, figure II.17.b), 1l'impulsion
lumineuse recueillie par une cellule rapide au silicium (de temps

de montée d'environ 1 ns).

Nous pouvons observer que 1l'impulsion de photocourant croit
pendant 1'impulsion puis décroit avec deux constantes de temps :
une rapide de 1'ordre de la durée de 1'impulsion et une lente de

1'ordre de 100 a 200 ns.

Nous avons représenté, figure II-18, 1la valeur maximale du



photocourant ( u.a. )

signal photodiode

Figure II-17 a: Impulsion de photocourant dans le

cristal d'InP:Fe .

temps

Figure II-17 b : Impulsion lumineuse
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Figure II-18 : Photocourant dans InP:Fe en régime nanoseconde

ala longueur d'onde 1,06 pm .
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pic de photocourant en fonction de la tension V aux bornes du
cristal, pour deux valeurs de la densité de puissance au centre du

cristal : I=0.09 MW/cm? et I,=0.48 MW/cm? .

Le photocourant, comme en régime continu, varie linéairement
avec la tension appliquée aux bornes du cristal. Ceci confirme le

comportement ohmique de ce matériau.

La figure II.19 montre la variation de la photoconductiwité
en régime nanoseconde en fonction de la densité de puissance I
(longueur d'onde A = 1,06 pm et valeur déduite du pic de
photocourant). I varie de 0,06 MW/cm® & 1,5 MW/cm®. La tension

appliquée est Vx= 180 V. Nous obtenons ainsi :

= o, + b0 I=1(1,2+31I)10°°Q en' (II.11)

o8
1.06ns .06ns

avec I en W/cm? au centre du cristal.

Pour wune valeur de I = 0,48 MW/cm? et une tension appliquée
aux bornes du cristal V.= 1200 V ., nous avons mesuré un pic de
photocourant i de 15 A. Par effet Joule la puissance maximale

dissipée dans le cristal est P = V i = 18 kW. Celle correspondant
al.OSz al-OGe

a 1l'absorption lumineuse est P' = I|e 2 - (1—Re) e 2

S o~ 200 kV {S étant la surface du cristal, £ son épaisseur). Ainsi

l'accroissement relatif de températurzT par unité de temps,

P + P’

correspondant & la puissance totale est — = —— ~ 3 10%°K s~ !.
T Cm

Pendant 1la durée de 1'illumination (10 ns), la température s'est

donc élevée de 3 10°® °K, c'est donc négligeable.

Afin de mesurer précisément les deux constantes de temps de
recombinaison des porteurs 1libres, (constantes de temps de

décroissance du photourant), nous avons refait ces expériences en
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Figure II-19 : Conductivité InP:Fe en régime nanoseconde

ala longueur d'onde 1,06 um ( Vx=180 V).
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utilisant un oscilloscope plus rapide, de 500 MHz de bande
passante, associé A& un systéme d'acquisition de données. Cet
oscilloscope nous permet de résoudre temporellement le profil de
1'impulsion lumineuse détectée par une photodiode rapide de temps
de montée inférieur a 1 ns. La forme de 1'impulsion lumineuse et
1'évolution du photocourant sont représentées figure II~20. La
densité de puissance est I = 0,13 MW/cm?, la largeur & mi-hauteur
de 1l'impulsion est TL= 7,5 ns. Pour le photocourant, aprés un pic
qui suit assez bien 1'évolution de l‘impulsion. Nous observons une
décroissance lente de - constante de temps T$° d'environ 50 ns.
Cette constante de temps est mesurée 20 ns aprés le sommet de
1'impulsion. Sa variation avec la densité d'énergie au centre du-
cristal est donnée figure II.21. Cette décroissance observée sera
expliquée 1lors de 1'analyse théorique du chapitre V. Les deux
courbes de 1la figure II.20 représente des moyennes sur 100
impulsions. Sur une impulsion unique, nous observons des
fluctuations rapides de 1'impulsion lumineuse, qui ne sont pas
reproduites totalement dans 1le signal du photocourant (figure
IT.22). Ainsi, le signal de photocourant résulte de 1l'intégration
de 1'impulsion lumineuse par une fonction ayant une constante de
temps de décroissance rapide, trés légérement supérieure 3 celle
de notre systéme de mesure (< 1 ns). Nous assimilons cette
constante de temps A& celle de décroissance rapide T:C du
photocourant. T:c croit avec 1l'énergie, elle .est inférieure a 1 mns
pour une densité d'énergie de 1 mJ/cm’et vaut environ 1 ns a forte
énergie (5 mJ/cm®). On peut relier cette cinétique du photocourant

a la recombinaison des porteurs de chage photoexcités.

Les constantes de temps de recombinaison des porteurs de

1
charge sont données pour les électrons T, = ——— et pour les

T [Fe®* ]
n

1

trous = (voir chapitre I§3). De plus, nous avons les

Tp[Fez*]
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Figure 11-20 : Impulsion de photocourant et impulsion
lumineuse ( 4 la longueur d'onde 1,06 pm)

dans InP:Fe pour une intensité 1=0,13 MW/cmz.

Signal photodiode (u.a.)
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Figure 1I-21 : Evolution de la constante de temps lente du
photocourant dans InP:Fe en régime nanoseconde a la

longueur d'onde 1,06 pm .
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Figure I1-22 : Impulsion lumineuse ( pour une densité

2
d'énergie de 1 mJ/cm ) et impulsion de

photocourant correspondante (PC) dans InP:Fe .

3S




72

N

relations v = S V!'" et v =5 V!® o0 S et S sont les sections
n n n 1] » 14 n »

" efficaces de recombinaison (ou capture)  des électrons et des trous

3 kBT

respectivement et ou v = sont les vitesses thermiques.

On a donc : v;“

o' (m =0,073 m etm=0,089 m ., m &tant la
P n o o o o
masse de 1'électron au repos [79]1). La valeur de la section
efficace de recombinaison des électrons a température ambiante sur
le niveau Fe®' est S = 107'%cm® (64], celle des trous a été estimée
plus faible. Des études récentes de déclin de photoiuminescence
suite & une excitation subpicoseconde sur un échantillon 4'InP:Fe
dopé a 10'7cem?® ont montré que la constante de temps de

recombinaison des électrons est voisine de 10 ps & basse

température (~ 50 ps & température ambiante) [77]. Cela est

cohérent avec une valeur s, 10" **cn® [65] obtenue par mesure DLTS.

Dans notre échantillon, la concentration des ions Fe®*' est
supérieure a celle des ions Fe?’' (nous avons [Fe®' ] = 4.10'%cm 3
et [Fe?*] ¢ 10'®cm™® [77] nous reviendrons en détail sur ces
valeurs dans le chapitre V).

Nous pouvons donc en déduire que la constante de décroissance

de temps rapide du photocourant Tﬁ° est éqale a T et que . celle
n

lente T:C est égale a T, - Nous reviendrons dans le chapitre V sur

n
la dépendance en énergie des constantes de temps T, et T, - A
n 1
1'équilibre nous avons :

T £ 0,5 ns et T, < 100 ns (I7.12)

n 14

B) Cristal de GaAs:Cr

Une impulsion de photocourant (tension mesurée) est
représentée figure II-23.a). La tension appliquée aux bornes du

cristal est V,= 60 V et le flux énergétique lumineux par unité de
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Figure II-23 a : Impulsion de photocourant dans le
cristal de GaAs:Cr.
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Figure II-23 b : Impulsion lumineuse
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surface est I = 0,16 MW/cn?. Pour cette méme densité de puissance,
nous avons recueilli 1'impulsion lumineuse sur une cellule rapide,

le résultat est illustré figure II-23.Db).

Nous observons une montée rapide du photocourant pendant
1'impulsion, suivi d'une décroissance monoexponentielle de

PC

constante de temps T ¢~ 30 ns au lieu de la décroissance

biexponentielle observée dans InP:Fe.

Toujours pour cette méme valeur de la densité de puissance,
nous avons étudié 1l'évolution du maximum du pic de photocourant en
fonction de la tension appliquée Vx. Le résultat est représenté
sur la figure 1II.24. La variation du photocourant est linéaire
- pour cette valeur de l'énergie et pour des tensions appliquées

inférieures & 100 V.

Sachant que le champ n'est pas uniforme & l'intérieur du
cristal (voir étude de 1la répartition spatiale du champ,
paragraphe 6 a)Bf)), nous avons défini une "conductivité moyenne"

A

en supposant le champ électrique & l'intérieur du cristal égal &
v

X
E— (thension appliquée, d distance entre les électrodes).

L'évolution de cette conductivité moyenne O sens D régime
nanoseconde en fonction de I. 1la densité de puissance est

représentée figure II-25, la tension appliquée est v = 180 V.

Pour I inférieur a 0,17 MW/cn?, la variation de O, sens &St

linéaire et nous pouvons écrire :
o . = o + Ao . I = (0,4 + 45I) 107 tem? (IT.13)

De méme pour des densités de puissance supérieures, la

variation de O cens S5t aussi 1linéaire et nous avons pour la
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Figure II-24 : Photocourant GaAs:Cr en régime nanoseconde

2
a la longueur d'onde 1,06 um (1=0,16 MW/cm ).
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Figure II-25 : Conductivité GaAs:Cr en régime nanoseconde

a la longueur d'onde 1,06 um .
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photoconductivité :

Ao I =2T7110°%Q'cem! (I1.14)

1.,.06ns

Avec I en W/cm?® au centre du cristal.

Cette ‘"saturation” de 1la conductivité moyenne peut provenir
de la limitation des centres photoexcitables. Si nous supposons
que la photoconduction s'effectue principalement par les électrons
pour une densité de puissance de 0,2 mW/cm? le nombre moyen de
photoporteurs correspondant est de l'ordre de 2 10'%em ?, si ce
sont des trous ce nombre est d'un facteur dix plus grand. La
"saturation" indiquerait alors une . densité de centres
photoexcitables de l'ordre de 10'4a 10'%cm™® . Une autre raison
serait de considérer, comme pour la photoconduction en régime
continu, que le phénoméne est attribué a un changement de
photoconductivité du au passage intervallée. Cependant le peu de

renseignement sur ce cristal ne nous permet pas de conclure.

<

II.7. CONCLUSION

Les tableaux II-1 et II-2 regroupent 1les principales
propriétés que nous utiliserons pour la suite de notre étude. Le
tableau II-1 correspond au cristal d'InP:Fe, le tableau II-2 au

cristal de GaAs:Cr.

Ces deux matériaux posseédent des propriétés voisines, nous
remarquerons cependant que la conductivité dans le noir et
1'absorption 1linéaire sont plus dimportantes pour 1le cristal
d'InP:Fe. Le cristal de GaAs:Cr posséde quant & lui une
photoconductivité plus grande. Nous observons en régime

nanoseconde dans ce méme cristal une saturation de photocourant.
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- Concentration en ions Fer [77] :
[Fe3+] ~41016¢em-3

[Fez"'] <10 16cm‘3

- indice de réfraction [70] : a 1,06 pum n=3,29
a 1,30 um n=3,23

- coefficient electro-optique [72] :
141 = 1,34 pm/V

- permittivité relative [74] :
e=124

- sections efficaces de photoionisation {76] :

21,06 mm électrons : Sp=4 10-18¢m2
trous ©§p=5 10-17¢m?2

- mobilités [77] : )
trous Dolp= 130 cm2 v-1s-1
électrons : = 1300 cm? V-15-1

- absorption linéaire . al,06- 1,95+ 0,05 em-l
- . al»30=0,67 40,05 cm1

- conductivité dans le noir
og=1,2 1080 lem-1
- conduction en régime continu :
o1,06= (1,2+#123 1) 108 @ lem-1

6130= (1,2+16 1) 108Q Lem-1

- conduction en régime nanoseconde :
o1,06ns= ( 1,243 1) 108 @ Lem-1

Table IL1 : Principales propriétés du cristal d'InP:Fe
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- concentration en ions Chrome :

[Cr] = 1016¢m-3
- indice de réfraction [71] : 21,06 um n=3,48
a 1,30 pm n=3,42

- coefficient electro-optique [73] :
141 = 1,43 pm/V

- permittivité relative [75] :
e=129

- sections efficaces de photoionisation [67] :

21,06 mm électrons : Sy =9 10"19%cm?2
trous : Sp =910"17¢m?2
- mobilité de Hall [78] : 1= 3500 cm2 v-1s-1
- absorption linéaire : al:06=15+0,2 cm-1

- conductivité dans le noir (Vx< 1500 V) :
: og= 41090 Tem-1

- conductivité moyenne en continu :
(Vx<250 V) o1 06=(0,4+12001) 10-8Q L em-1
(Vx>250V) o1 06=(04+1401) 10-8Q lem-1 |
- conductivité moyenne en régime nanoseconde :
(I<0,17MW/em2) o1 ggns= (0,4+45 ) 10-8Q Lem-1

(10,17 MW/em2) 61 0pns= (0.4 +21) 10-8Q L cm-1

Table I1.2 : Principales propriétés du cristal de GaAs:Cr
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III - APPROCHE THEORIQUE DU COUPLAGE D'ONDE PHOTOREFRACTIF

IIT.1. TRANSFERT D'ENERGIE PHOTOREFRACTIF OU COUPLAGE D'ONDE

a) Création d'un réseau d'indice

Nous avons montré, au chapitre I paragraphe 3.d), gue 1'illu-
mination résultant de 1'interférence de deux ondes planes & 1'in-
térieur d'un cristal photoréfractif produit une modulation spatia-
le & (t) de la permittivité du matériau, c'est -a dire la création

~
~

1
d'un réseau d'indice.

L'expression de & (t). est donnée par la formule (I.40). &

savoir

(t) = - « E‘(t) (I.40)

'-’[Rf(]
xR

&
v

R

Les différentes grandeurs intervenant dans cette expression

ont été définies (page 11).

Dans le cas général, il existe un déphasage ¢ entre le réseau
de champ de charge d'espace et celui d'illumination gui résulte de
la 1loi de Poisson (I.33). Lorsqu'il n'y a pas de champ extérieur
appliqué, le module de ce déphasage vaut E ;b= - E si les
porteurs de charge qui contribuent majoritaireme%t a la gréation

de champ de charge d'espace sont des électrons et — si ce sont des
2

trous. Selon le signe du produit [R ﬁ“] et celui des porteurs de
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charge "majoritaires", le réseau d'indice créé par la modulation
spatiale de la permittivité sera déphasé d'un quart de frange,

soit vers les x > 0 soit vers les x < 0 (voir figure III-1).

b) Autodiffraction des ondes incidentes

Il y a diffraction des deux ondes planes interférant dans le
cristal sur ce réseau d'indice qu'elles créent (figure III-2) ce
qui conduit a une variation de modulation de 1la figure
d'interférence dans 1l'épaisseur du cristal. Puisque ce phénomeéne
est dynamique, ceci se traduit par une modification du réseau

d'indice induit.

Au cours de la propagation chacune des deux ondes résulte de
la superposition d'une onde transmise E!' et d'une onde diffractée
E'. Ces ondes sont cohérentes entre elles et interférent deux a
deux. Le réseau inscrit est un réseau épais, seuls sont diffractés
efficacement 1les ordres - 1, c'est & dire selon la direction E:

pour 1'onde Es et selon E: pour 1'onde Ep.

I1 est bien connu qu'une onde diffractée sur un réseau
s
d'indice est en avance de phase de 5 par rapport a 1'onde
transmise [80]. Ici, & ce déphasage, s'ajoute ou se retranche le

déphasage «. Ainsi la différence de phase entre E; et E: est

1 T

- 5 - ¢ et celle entre E: et E: est - 5 + &. Lorsque aucun champ
. k1o

extérieur n'est appliqué [db] = 5 . les interférences sont

constructives sur une voie et destructives sur 1'autre.

I1 vy a un transfert cohérent d'énergie ou couplage entre les
deux ondes. Le sens de ce transfert ne dépend pas des intensités

relatives des faisceaux. Il ne dépend que du signe de &, (1ié a
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Figure I1I-1 : Création d'un réseau d'indice a partir d'une

figure d'interférence dans un cristal photoréfractif .
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Figure III-2 : Schéma de principe du couplage entre

deux ondes .
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celui des porteurs de charge qui contribuent majoritairement au
champ de charge d'espace), de 1l'orientation du cristal et des
polarisations des ondes incidentes ainsi que nous le discuterons

par la suite.

IIT.2. THEORIE DES ONDES COUPLEES

La théorie du couplage d'onde dans les matériaux dynamiques
{221 est dérivée des équations d'ondes couplées développées par
Kogelnik [80]}. Ce dernier a étudié la diffraction d'une onde plane
par un réseau d'indice épais statique. Nous pouvons reprendre une
approche similaire dans 1le cas d'un réseau d'indice, travaillant

par transmission, enregistré dans un matériau photoréfractif.

Les deux ondes planes incidentes, créant le réseau d'indice,
vérifient l'accord de phase (accord- de Bragg). Elles sont
caractérisées par leurs vecteurs champ électrique ET et E; dont les
expressions. figurent au chapitre I, paragraphe 3.d). Le pas du

A
réseau inscrit est A = > sin o A étant la longueur d'onde dans
sin .
e

le vide et 29e l'angle entre 1les faisceaux & l'extérieur du .
-+ -» : 2M
cristal. Le module du vecteur réseau (;R= kl— kz] est kR= x—.

A partir des équations de Maxwell (systéme I.1l) nous

déduisons 1'équation de propagation & 1l'intérieur du cristal
-+ -
vérifiée par le champ électrique (E”= ET+ E:) :

—_— -+ 3°? -+
rot 'rot (E”+ E“)) = - (e(x.t) (§”+ E”])
1 2 . [} atz % ‘ 1 2 ;

a w -‘)m
s {g (§1+ Ez)] (III.1)
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o désigne le tenseur de conductivité qui relie le champ électrique

-+ - -+ -+
de 1'onde E“ a la densité de courant j. Nous avons j = o E“.

£(x,t) est le tenseur de permittivité diélectrique du matériau

Eont l'expression est donnée au chapitre I paragraphe 3.d) page

30 :

e + Oe (t) + 88 (x.t) (1.36)

Le premier terme correspond 4 la partie linéaire de ce ten-

seur, le second & la variation due & un champ électrique extérieur
-+ ~

appliqué Eo(t) et le troisiéme a la modulation due & la création

d'un champ variant spatialement : champ de charge d'espace.

- -+

Les ondes ET et E: se propageant selon 1l'axe y, si nous fai-

sons 1'hypothése qu'il n'existe pas de variations des champs
électriques selon 1les axes x ‘et 2z, l'équation de propagation

s'écrit :

2

- -+ -+
w w —_ - 2 o w w (%] - [A) w
> lEl+ EZ) = - b et e x.t) (ﬁllr Ez] o o (El+ Ez] (III.2)
Y B . "~ . K

Nous avons négligé les variations selon le temps des tenseurs

£¢“et o par rapport & celles du champ électrique (variations lentes

A

-

par rapport a celles de E“ (fréquences optiques)). Compte-~tenu des
- -

expressions de ET et E; et aprés élimination des termes en dérivée

seconde (approximation de 1l'enveloppe lentement variable) ainsi

que des termes de la partie linéaire de £(x,t), nous obtenons :
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>
8 -i (El r - wt]
— |ik cosB 5— (elil e + cc
Y ;
a -i (zzr - wt]
; + — ]ik cos@ 5— (e2£2) e 4+ cc
Y
{ 2 w —’w w —?m
! = - pw g g(x,t) (El + Ez] @ g (Ex + Ez] (III.3)
w
Avec k =n-— ol n, w et ¢ représentent respectivement

c
1'indice de réfraction & la longueur d'onde utilisée, la pulsation
de 1l'onde et 1la vitesse de propagation dans le vide, 28 est

1'angle entre les faisceaux a l'intérieur du cristal.

Nous rappelons l'expression de 8&¢(x,t) donnée au chapitre I

ar
~

paragraphe 3.d4) :

de(x,t)

~r
~r

- -
—i[zl— k2) r
El(t) e - / + cc| (III.4)

It
i
[

5 %]
xk

Avec €”=‘8°8r 1, 8°permittivité du vide, g .= npermittivité

Ro

R

«

R

relative du milieu aux fréquences optiques et 1 tenseur unité. En

~

regroupant les termes en e!®', 1'équation (III.3) devient :

-+ -
r ~ -i k,
+ (e2 F,z ) e

- -+
3 ~ -i k r
ik cos# 5— (e1£1) e t

Y \
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5 o+ 2 N Lo
. -ik, r . -1k, r o ik r . -ik,r
A= eli,le + ezﬁze - P w g elf_,ie + ezize (ITX.5)
-+
-ik r
En regroupant les termes en accord de phase e 1 puis
-
-ik_ r . .
e 2 ., nous obtenons 1le systéme d'équations relatif aux
amplitudes &1, 52:
’a&l w ~ ~ N
—=i_——(e*(8 R k a]e £ E (t)
y 2nc cosf L\t LT ¥ " r) 2 z 1
onc '~ -~
i (& g &) &
3 n cosf L ° |zl *, (III.6)
It

]

z i e* e [rRkle)YeYe E(t)
—_— (e
Y 2nc cos#B ( 2 ( r L§ R] r) 1] vt

P‘o ¢ ~ ~
+ i — (e* ol e E
n cos@ L F 1 :

On ' notera r,

JUR le coefficient électro-optique effectif dont

1'expression est :

]
®
-
-p
I}
—
m>
-
-
522?0
R
=
Lss—
o
5
S
>
»
St
]
>
(-]
—
m
-
r——
=
E 4
o
I ]
a2
v
o>
-
g
H
H
[}
.
~

De plus, nous avons :

(é* [o‘] é] = (é* [0‘] é] =22 (III.8)
. 1 2 2‘ 2 a 1 T}

od a* représente 1le coefficient d'absorption linéaire & la lon-

gueur A dont la valeur a été donnée au chapitre II, paragraphe 4).

La résolution de ce systéme 3d'équations d'ondes couplées est
dans 1le cas général trés difficile parce qgue 1'amplitude du champ
de charge d'espace photoinduit El(t) est une fonction compliquée

des amplitudes &1 et Ez des ondes optiques faisant intervenir les



88

instants précédents (chapitre I. paragraphe 3 ¢ et d). Nous trai-
terons au chapitre VI 1la détermination de El(t) en régime

nanoseconde.

Dans le cas d'un réseau photoréfractif induit en régime quasi-
continu (faible puissance luumineuse, constante de temps d4d'évolu-
tion du réseau photoréfractif trés grande devant les constantes de
diffusion et de recombinaison des charges) plusieurs résolutions
numériques ont été développées [81-83]. Cependant si 1l'on suppose
que 1l'onde pompe E; n'est pas atténuée par le transfert d'éner-

gie, des solutions analytiques peuvent &tre obtenues [84-861.

Nous proposerons au chapitre VI une résolution numérigue. dans
le cas d'une excitation en régime nanoseconde. Comme dans les
autres approches nous ferons 1'hypothése que le taux de modulation
m du réseau d'illumination est petit devant 1l'unité et qu'il n'est
pas sensiblement modifié par le transfert d'énergie qui est faible
dans nos expériences. Ainsi que nous le montrerons 1l'amplitude du
champ de charge d'espace El(t) peut alors s'écrire :

-

E,(t) =m E__(t) et? (III.9)
8 cC

ou ¢ est le déphasage entre les réseaux du champ de charge d'espa-
ce et d'illumination Esc(t) un terme indépendant des amplitudes—&1

et Ez des ondes optiques.

La résolution des équations d'ondes couplées s'effectue alors

35: 88;

simplenent. Tout d'abord, on calcule les expressions de 5-— et 5——
Y Y

twt huis de ceux en accord de phase).

(regroupement des termes en e~
Nous obtenons ensuite les équations relatives aux densités de

puissance des ondes I1 et 12 :
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<'9I1 I1 I2 a*
3 =+ - 5 I,
y I+ I cos
t z (II1.10)
aIZ Il I2 a?\
= - F - I
y I+ I, cosf 2

I’ est 1le gain photoréfractif de couplage par unité de

longueur d'interaction qui a pour expression :

-
21-5 1 2

rs — —— r E (t) sind (IIT.11)
A n cosB °ff sc

Posant Io= I1+ I, la solution du systéme d'équations

(III.10) est :

Ii(y)

< (ITII.12)

T e cosB
o

Iz(y)

I (0)

+ Ty

1, (0)

Si nous regardons l1l'effet q'un faisceau fort (faisceau pompe)
sur un faisceau faible (faisceau sonde ou signal) nous avons
Iz(O) >> II(O) et la densité de puissance du faisceau sonde Il(E)
gue nous mesurons a la sortie du cristal s'écrit

a’e

I, () =1 (0) e 980 ¢ (I11.13)
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£ étant 1'épaisseur du cristal.

En 1'absence de faisceau pompe, <c¢'est a dire sans réseau
d'indice photoinduit, la densité de puissance du faisceau sonde &

a™e

la sortie du cristal est : I (sans pompe) = I (0) e cos8  nous

pouvons donc caractériser le transfert d'énergie photoréfractif en

mesurant le gain relatif de. couplage Gpr défini par :

Il(avec pompe)

= =el¢ (IIT.14)
er Il(sans pompe)

Selon 1le signe de ', il y aura en présence de 1'onde pompe
amplification de 1l'onde sonde (Gpr> 1) ou atténuation (Gpr< 1). Ce
transfert d'énergie dépend de 1'orientation du cristal et des
polarisations des ondes (voir l'expression de ' (relation III.11)

liée a celle de LS (relation III.7)).
Les szmétries de 1l'effet photoréfractif, étudiées dans le

paragraphe suivant, permettent d'identifier cet effet et de

l'isoler des autres phénoménes non linéaires.

III.3. SYMETRIES DE L'EFFET PHOTOREFRACTIF

Nous venons de voir, que dans le cas d'une expérience de
couplage d'onde, dans laquelle nous regardons l'interaction d'un
faisceau intense (pompe) sur un faisceau faible (sonde) et ou le
transfert d'énergie est faible, le taux de modulation m est petit
devant 1 et peut étre considéré comme indépendant du temps. Le
transfert d'énergie peut alors @&tre caractérisé par le gain

photoréfractif par unité de longueur d'intéraction I’ dont nous
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rappelons 1'expression

~ A
27 [1e2)

A n cosB

r E (t) sind (IXI.11)
eff sc

Dans nos expériences de couplage d'onde en régime nanoseconde
décrites au prochain chapitre. il n'y aura pas de champ extérieur
appliqué,. il s'en suit que |sin &] = 1 et par conséquent 1'étude
du signe de I' se réduit & celle du signe de L SR Il est intéres-—
sant de remarquer gue le champ électrique A l'intérieur du cristal
se résume dans ce cas au champ de charge d'espace modulé spatiale-

ment. Ainsi dans les deux configurations expérimentales étudiées, .
a savoir lorsque ;R//[001] et ;R//[llo],le calcul de la biréfrin-
gence induite par effet photoréfractif s'effectue de la méme
maniére qu'au chapitre I paragraphe 2.c¢) en remplag¢ant la valeur

e d .
du champ extérieur Eo par. celle du champ de charge d'espace qui

-
est paralléle lui aussi a kk.

Rappelens 1'expression du coefficient électro-optique effec-
tif Foee ©
r = é*(a [R k ] & ) e (III.T)
1 r R r
Pour 1les cristaux d'InP:Fe et GaAs:Cr qui sont isotropes et

de la classe de symétrie ZBm, le tenseur électro-optique s'écrit :

R
I
H
-
[
®
[an
®
o
+
Ho
®
W
®
(S5
+
(P
®
[N
@
Fod
+
(S
®
o
®
e

+koeiej+keieiy (IIr.1s)

i, %, k étant les vecteurs unitaires selon les axes cristallogra-—
phiques et ® représentant le produit tensoriel qgui vérifie la pro-

priété suivante :
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(i® 3 0k)V="(i®3j)(kaoV) (III.16)

o
a) Configuration kK(( [001]

Dans cette configuration, les ondes entrent par la face (IlO)
et le vecteur réseau est paralléle & la direction cristallographi-
que [001] (figure III-3). Pour les cristaux de la classe de symé-—
trie Z3m tels InP et GaAs, les polarisations rectilignes sont des
polarisations propres. Comme §R= Z on trouve immédiatement :

~

k=r, dej+Jjek (ITI.17)

R

Notant o et «, les angles des vecteurs de polarisation gl et

~

e, avec la direction [110], nous obtenons :

r = n'r (cos ® cos « + sina sino sinze] (II1.18)
eff 41 1 2 1 2

28 étant 1'angle entre 1les faisceaux & 1'intérieur du
cristal. Comme ces matériaux ont un fort indice de réfraction et
gue nous aurons dans nos expériences un angle extérieur entre les

faisceaux d'environ 60°, 0 est petit (6 < 9°).

PN
Nous nous intéressons au cas ol ele; est maximum, soit

o = o, = a (é132= 1 - 2 sin®« sin?8 est proche de 1 car
sin?6 ~ 0). On obtient finalement :
o 4 2
r,,,=2nr, cos‘a (ITT.19)
Le transfert d'énergie est maximum, lorsque « = 0, i.e.

lorsque 1les polarisations des ondes sont suivant la direction

[110] . Le module du gain de couplage par unité de longueur
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110
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Figure HI-3 : Configuration k //[001] .
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d'interaction est maximum et s'écrit :

o E, . (t)
Ir'f = — n®r, — (IT1.20)
A i1 cosB

Si 1l'on retourne 1le cristal de 180° autour de la direction
(1107 . ﬁR= - ﬁ, alors Toee change de signe. I’ change lui aussi de
signe et le transfert d'énergie change de sens. L'amplification
devient atténuation et inversement. Ceci est une caractéristigue
de 1l'effet photoréfractif. Nous verrons au chapitre IV d'une part
la confirmation expérimentale en régime nanoseconde et d'autre
part 1l'intérét d'utiliser ces symétries pour séparer des effets

nonlinéaires d'origines différentes.

s
b) Configuration kl/[ [110]

Dans cette configuration 1les ondes entrent toujours par la
face (IlO) mais le vecteur réseau est paralléle a la direction
cristallogréaphique [110] (figure IITI-4). Dans les cristaux
photoréfractifs de la classe de symétrie 23 comme BSO et BGO, les

ondes propres sont circulaires et on peut montrer que r, fest nul

f

~ ~
sauf si e, et e, sont orthogonaux. Dans ce cas, il ne peut pas y

avoir de couplage cohérent d'onde entre deux ondes interférant

avec la méme polarisation.

Pour les cristaux de 1la classe de symétrie (43m) les

polarisations propres sont rectilignes et le résultat est tout a

~

1 ~ ~
fait différent. Ayant kR= — (i + j) on calcule :

® i) (IIT.21)

o
]
tan
w
]
bl
+
E )
@
L
+
(=
®
Eks
+
w2

xR
=]
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001

Figure 1II-4 : Configuration k //[110].

by
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En utilisant les mémes notations que précédemment nous avons :

= 4 ]
r .= n r4151n(“1+ az) cosB (ITI.22)

Ce qui, dans le cas ou @ == a, devient :

r = n'r sin(2«) cosB (I11.23)
eff 41

Contrairement 3 la configuration expérimentale précédente, lorsque

les polarisations sont suivant 1l'axe [001] (« = 0), L donc I©

est nul. Il n'y a pas de couplage cohérent d'onde.

Le transfert d'énergie est maximum lorsque les polarisations
sont & 45° ‘de 1'axe [001] (o = 45°), le module du gain de couplage

par unité de longueur d'interaction est maximum et s'écrit :
IF'f = — n®r E (t) (III.24)

Lorsqu% 6 n'est pas trop important, cette valeur est
identiqﬁe 4 celle obtenue dans la configuration expérimentale
;R// [001] 1lorsque « = 0. Si on bascule de 90° les polarisations
des ondes (x = - 45°) , le coefficient électro-optique effectif
change de signe. Il en est de méme du gain de couplage par unité
de - longueur d'interaction et 1le transfert d'énergie change de
sens. Ce résultat est identique & celui obtenu lorsqu'on effec-
tuait une rotation du cristal de 180° autour de la direction {1101

5
dans la configuration expérimentale précédente, kR// [o001].

Ici wune rotation de 180° autour de 1'axe [0011 . changera

-
l'orientation du cristal par rapport a kR mais aussi par rapport
aux directions des polarisations des ondes. Par suite,

Toe donc I’ garderont le méme signe.
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Dans 1le chapitre suivant, nous présenterons la confirmation
expérimentale de ces résultats en étudiant le transfert d'énergie

par mélange cohérent de deux impulsions lumineuses nanosecondes.
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IV - ETUDE EXPERIMENTALE DU TRANSFERT D'ENERGIE

EN REGIME NANOSECONDE

IV.1l. Montage expérimental

Le montage experimental est représenté figure IV-1l. La source
laser est un laser Nd-YAG émettant des impulsions de largeur a
mi-hauteur d'environ 5 ns. Il est constitué d'un oscillateur et de
deux barreaux amplificateurs. La 1ongﬁeur d'onde d'émission est
A = 1,06 um. La polarisation du laser est, & sa sortie, circulaire
et nous pouvons ajuster 1'énergie de chaque impulsion en utilisant

une lame quart d'onde associée & un prisme de Glan.

Dans nos expériences la densité d'énergie au centre du
cristal variera de 0,3 & 6 mJ/cm®. La polarisation & la sortie du
polariseur est perpendiculaire au plan de la figure. Une lame
séparatrice S1 sépare le faisceau en deux, donnant naissance a un
intense faisceau pompe et & un faible faisceau sonde (2 % du
pompe). Ces deux faisceaux font un angle 26e= 60° ., ce qui
correspond & un demi-angle & 1l'intérieur du cristal 6 « 8° . créant

un réseau d'illumination de pas A = 1 pm.

Les polarisations des faisceaux pompe et sonde sont contrd-
lées grace aux lames demi-onde..Sur le faisceau sonde, nous avons
réalisé, a 1l'aide d'un prisme, une ligne & retard optique permet-
tant d'équilibrer les chemins optiques des deux faisceaux qui in-
terférent dans le cristal. En remplacant le cristal par une lame
séparatrice 1identique & §1, nous avons construit un interféro-
métre qui nous a permis de mesurer la longueur de cohérence du

laser. Celle-ci est d'environ 3 cm. Nous avons réglé la ligne a
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Figure IV-1 : Montage expérimental pour l'expérience

* de mélange a deux ondes en régime nanoseconde .



100

retard optique de maniére & avoir le maximum de contraste des
franges d'interférence ainsi créées, ce qui correspond a 1l'égalité

des chemins optiques des faisceaux sonde et pompe.

Pour évaluer 1le transfert d'énergie photoréfractif, nous

avons mesuré le gain relatif du couplage Gpr(relation ITI.15).

Pour ne pas &tre trop géné par les fortes variations de
1'énergie de 1l'impulsion d'un tir a 1'autre (1a cadence de tir est
de 10 Hz) nous avons extrait du faisceau sonde, paf une lame sépa-
ratrice §,. un faisceau de référence qui ne traverse pas le cris-
tal. Les deux faisceaux sonde et référence sont receuillis par des
photodiodes rapides au silicium, de temps de montée inférieur é.
Ins. Le signal référence obtenu est retardé électroniquement, puis-
il est additionné au signal sonde de maniére & visualiser les deux
impulsions sur un oscilloscope rapide, de 150MHz de bande

passante.

La mesure du gain de couplage se fait alors en deux temps.
Tout d'abord égalisation des signaux sonde et référence (en utili-
sant une densité variable sur le faisceau référence) le faisceau
pompe étant coupé. Puis on mesure le rapport des valeurs maximales
des deux signaux en présence du faisceau pompe (voir figure IV-2).
On s'affranchit ainsi a peu prés des fluctuations d'énergie du
laser. ©La figure 1IV-2 montre 1'amplification et l'atténuation du
signal sonde en présence du faisceau pompe pour 1le cristal

N
d'InP:Fe en configuration ou kR// [o011.



SIGNAL (U.A.)

AN
TEMPS /

Figure IV-2 : Principe de mesure du gain relatif de couplage
( de haut en bas )

a)égalisation des signaux sonde et référence (pompe coupé)

b)atténuation du signal sonde(a droite) en présence du pompe

c)amplification du signal sonde en présence du pompe
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IV.2. Résultats expérimentaux GaAs:Cr

L'étude du transfert d'énergie en régime nanoseconde, dans le
cristal de GaAs:Cr, nous a permis de démontrer expérimentalement
les symétries de 1'effet photoréfractif précédemment décrites.
Nous avons aussi étudié 1'évolution du gain de couplage en

fonction de la densité d'énergie lumineuse.

Ces expériences confirment la rapidité de l'effet

photoréfractif dans ce matériau. De plus, le transfert d'énergie
-
photoréfractif a été obtenu dans la configuration ou kR// (1101,

ce qui jusqu'alors n'avait pas été étudié.

o
a) Configuration kK(( [001]

Le gain relatif de couplage mesuré dans cette configuration,
est représenté, figure IV.3, en fonction de la densité d'énergie E
au -centre du cristal. L'orientation <1> correspond 4 une amplifi-
cation de l'onde sonde en présence de 1'onde pompe. Une rotation
de 180° du cristal autour de la direction [110] (orientation <2>)
renverse le sens du transfert d'énergie (atténuation de 1'onde
sonde). Les polarisations des deux ondes sont choisies paralléles
a4 la direction [110)] afin que le transfert d'énergie soit maximum.
Les résultats de la figure IV.3 montrent que Gpr + G L = 0 et que

ce transfert d'énergie est dfi uniquement a4 1l'effet photoréfractif.
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Gpr Amplification
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<1>
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Figure IV-3 : Gain relatif de couplage en fonction de la

densité d'énergie au centre du cristal de GaAs:Cr

__’
configuration kr //[001] .
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N
b) Configuration kxzz [110]

Le gain relatif de couplage est représenté, figure IV.4, en
fonction de la densité d'énergie E au centre du cristal. Les pola-
risations des deux ondes sont inclinées d'un angle o = + 45° par
rapport & la direction [001]. L'orientation <1> correspond & une
amplification de 1l'onde -sonde. Aprés un basculement -de 90° des
polarisations (&« = =- 45°), il y a atténuation de 1'onde sonde

{({orientation <2>).

Nous avons toujours, pour ces polarisations, un transfert
d'énergie maximum ét'Gprl+ Gpr =~ 0. Comme dans la configuration
précédente, les symétries de 1'effet photoréfractif sont bien
vérifiées. De plus, les valeurs absolues du gain relatif de coupla-
ge obtenu dans 1les deux configurations sont identigques (figure
IV-5). Ceci confirme notre analyse théorique. Nous avons vérifié
d'une part que lorsque les polarisations sont paralléles a la
direction [110] (a« = 0) il n'y a pas de transfert d'énergie et
d'autre part que, lorsque o = 45° correspondant a un. transfert

d'énergie maximum, une rotation de 180" autour de 1l'axe .cristallo-

graphique [001)] ne change pas le sens du transfert d'énergie.

Les résultats expérimentaux montrent que contrairement au
régime quasi-continu (laser c¢w de faible  puissance) 1le gain
photoréfractif wvarie avec 1l'énergie. Pour des densités d'énergies
supérieures 4 1,5 md/cm?, un régime stationnaire est atteint. Dans
ce cas le gain relatif de couplage est'Gpre 1,07 ce qui correspond
a un gain de couplage par unité de 1longueur d'interaction

' 2 0,17 em™ ! (la longueur d'interaction est égale a 1'épaisseur du

cristal, soit £ = 0,4 cm).
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Gpr Amplification
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Figure IV-4 : Gain relatif de couplage en fonction de la
densité d'énergie au centre du cristal de GaAs:Cr

.—)
configuration kr //[110] .
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Figure IV-5: Gain relatif de couplage en fonction de la
densité d'énergie au centre du cristal de GaAs:Cr
%
cas de I'amplification 1°) configuration kr // [001] ( )

%
2°) configuration kr // [110] ()
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Une explication éventuelle de <cette saturation serait la
limitation de la densité de centres photoexcitables. Nous avons
étudié 1'évolution de la photoconductivité en fonction de
1'énergie optique (figure 1II.25, chapitre II, paragraphe 6.b) en
régime nanoseconde qui montre une saturation pour des énergies
similaires. Cependant, nous ne connaissons que trop peu de choses

sur ce cristal pour conclure.

IV.3. RESULTATS EXPERIMENTAUX InP:Fe

a) Courbe de transfert d'énergie

Nous avons conduit 1les mémes expériences dans le cristal
d'InP:Fe  dans la configuration QR// [001]. Les polarisations des
ondes sonde et pompe sont suivant la direction [001]. L'évolution
du gain relatif de transfert d'énergie en fonction de la densité
d'énergie <E au centre du cristal est représentée figure IV-6. Les
orientations <1> et <2> correspondent aux deux orientations du
cristal précédemment décrites. Contrairement & ce que nous avons
observé dans le cristal de GalAs:Cr, le transfert 4d'énergie ne suit
pas les symétries de l'effet photoréfractif. Ceci indique qgu'un

autre mécanisme non-linéaire se superpose & cet effet.

Ce mécanisme correspond quelque soit l'orientation du cris-
tal, & une augmentation de son absorption en présence de 1l'onde
pompe. Ce phénomene, gque nous attribuons & une absorption non
linéaire, a pu é&tre séparé de l'effet photoréfractif en utlisant
les symétries particuliéres de ce dernier (décrites au chapitre

IIT. paragraphe 3).
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Figure IV-6 : Transfert d'énergie ( kr // [001]) dans le cristal

d'InP:Fe ; comportement non symétrique .
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b) Mise en évidence de 1l'absorption non linéaire

Nous nous sommes placés dans 1l'approximation des faibles
gains, qui correspond & nos résultats expérimentaux (faibles
transferts d'énergie). Dans ce cas le gain relatif de transfert

d'énergie peut &tre écrit sous la forme :

sonae (BVEC pompe)

G = ~ 1 + £ - Hal - (IV.1)
: (sans pompe) 1.2

sonde

Aa représente la contribution non photoréfractive du transfert
d'énergie qui produit toujours une atténuation de 1l'onde sonde en

présence de 1l'onde pompe.

F1.2 représente le gain de couplage photoréfractif par unité
de longueur d'interaction, pour les orientations <1> et <2>
respectivement. D'aprés les symétries de l'effet photoréfractif,
une rotation de 180° du cristal autour de la direction [110]
(orientation <1> changée en <2>) inverse le signe de ['. Nous avons

donc F1= - Fz et par suite, nous pouvons écrire :

1
FZ=-2-(G1—G2) .
(IV.2)

1
Aa2=1—5(G1+ Gz)

Par conséquent 1la contribution non photoréfractive au
transfert d'énergie (Gupr= 1 - Aag) peut &tre déduite des mesures

du gain relatif de transfert d'énergie. Le résultat est illustré

figure (IV-7) (losanges noirs).

Nous avons regardé si cette absorption non linéaire était due

4 un réseau d'absorption. Pour cela nous avons mesuré le gain
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‘relatif de transfert d'énergie G1 , pour les deux orientations <1>

et <2>, lorsque les polarisations des ondes sonde et pompe sont
orthogonales. Ainsi aucun réseau d'intensité ne peut é&tre inscrit
et l'effet photoréfractif ne peut pas exister. Nous avons constaté
que 1l'atténuation du faisceau sonde reste la méme quelque soit
l'orientation du cristal et les valeurs obtenues (carrés blancs
figure 1IV-7) sont identiques A celles mesurées précédemment (Gnnr
losanges noirs). Ce phénoméne d'absorption non linéaire n'est donc

pas 1ié a 1l'existence d'un réseau d'absorption. Une étude

détaillée de ce phénoméne sera présentée au chapitre V.

N
¢) Gain relatif de couplage, configuration kK[z [0011

De méme, nous pouvons extraire 1l'expression du gain relatif

de couplage photoréfractif Gpr =1 + Fl 28. Le résultat est
1.2 *

représenté figure IV-8. Les valeurs du gain Gpr ainsi que son
évolution avec l'énergie sont similaires & celles obtenues pour le
cristal GaAs:Cr. Comme pour ce cristal il existe une saturation du
gain Gpr pour des énergies supérieures a 1.5 mJ/cm?. Nous avons
étudié 1la photoconductivité en régime nanoseconde dans le cristal
d'InP:Fe (figure II-19 du chapitre II, paragraphe 6.b). Sa varia-
tion est linéaire en fonction de 1'énergie. Il n'existe donc pas
de 1limitation de 1la densité de centres photoexcitables excluant
cette hypothése comme origine de cette saturation. Au chapitre VI.

nous présenterons une modélisation de l'effet photoréfractif dans

InP:Fe en régime nanoseconde qui permettra de décrire ce comportement

expérimental.



111

Amplification
1,10 A
1,05 ~
1,00 =)
L J
a
0,95 - .
u
0,90 A e o )
a
a & 0O
a [ 2
=]
0,85 -
0180 v 1 i T 1 i L]
0 1 2 3 4 5 6
E mJ/cm2

Figure IV-7 : Absorption induite dans le cristal d'InP:Fe
( ©) déduite de la mesure du gain relatif de
transfert d'énergie

(@) avec des polarisations orthogonales
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Figure IV-8 : Cristal d'InP:Fe
__)
Gain relatif de couplage (kr //[001] ) déduit
du transfert d'énergie en utilisant les symétries

de l'effet photoréfractif .
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IV.4. CONCLUSION

Nous avons mis en évidence un couplage 4d'énergie photoréfrac-
tif, en régime nanoseconde, dans les cristaux de GadAs:Cr et InP:Fe
[50] . Dans ce dernier a été aussi observé un autre phénoméne de
transfert d'énergie : une absorption non linéaire ou absorption

induite optiquement.

Dans le cristal de GaAs:Cr, deux configurations expérimenta-—
-
les ont été étudiées kR// [001] et kR// [110]] . Le transfert

d'énergie obtenu vérifie bien les symétries de l'effet photoréfrac-

tif dont 1'étude théorique a été développée au chapitre III.

Dans le cristal d'InP:Fe, pour la configuration expérimentale
étudiée kR// [001]], ces mémes symétries nous ont permis d'isoler
l'effet photoréfractif d'un autre mécanisme de transfert d'énergie
non 1linéaire : 1'absorption induite optiquement. La modélisation
de 1l'effet photoréfractif dans ce matériau sera effectuée au
chapitre VI. L'étude de la cinétique d'établissement et relaxation
de 1'absorption induite ainsi que sa modélisation sera développée

au chapitre V.

De 1la confrontation des résultats des modélisations et des
expériences nous estimerons certains paramétres importants de ce

cristal.
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V - ETUDE DE L'ABSORPTION NON LINEAIRE DANS
LE CRISTAL D'InP:Fe

V.1, INTRODUCTION

Lors de l'expérience de couplage d'onde en régime nanoseconde
dans le cristal d'InP:Fe, décrite au chapitre IV, paragraphe b),
nous avons mis en évidence un phéoméne non linéaire d'origine non
photoréfractive. Ce phénoméne correspond a une augmentation de

1'absorption du cristal en présence d'un faisceau intense.

Dans ce chapitre, nous présentons d'une part 1'étude
expérimentale de cette absorption non linéaire ou absorption
induite optiquement et d'autre part un modéle d'excitation et de
redistribution de charge dans les piéges profonds qui permet
d'expliquer ce phénoméne [87]. Pour 1l'étude expérimentale, nous
avons regardé la transmission du cristal. Celle—ci a été testée
par un faisceau laser continu (sonde), pendant et aprés une
impulsion lumineuse nanoseconde (pompe). Cette étude montre
clairement que 1'absorption induite optiquement existe pendant
1'impulsion et méme plusieurs centaines de nanosecondes aprés. Son
amplitude et ses temps de relaxation dépendent de la densité

d'énergie de 1l'impulsion.

Nous avons conduit des simulations numériques a partir d'un
modéle déduit du diagramme d'énergie des niveaux du dopant fer
dans le cristal d'InP:Fe (64] . La grandeur et 1'évolution
temporelle de 1l'absorption non linéaire peuvent &tre expliquées
par la redistribution des populations électroniques dans les

différents niveaux du fer.
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La comparaison des résultats expérimentaux et des simula-
tions, nous a permis de déterminer quelques paramétres de ce cris-
tal. Citons parmi ceux-ci, la valeur de la section efficace de
photoionisation des électrons a partir du niveau excité

!)Tz (Fe2+* )'

Comme nous le montrerons au chapitre VI, le modéle présenté
et les paramétres du matériau ainsi trouvés, permettent de rendre
compte du transfert d'énergie photoréfractif en régime nanoseconde

et de sa dépendance selon 1l'énergie.
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V.2. RESULTATS EXPERIMENTAUX

a) Montage expérimental

Nous avons étudié 1la variation de 1la transmission d'un
faisceau laser continu (sonde & A = 1,06 um ou A = 1,3 pm) en
présence d'un faisceau impulsionnel (pompe @ A = 1,06 wm). Le mon-

tage expérimental est décrit figure V-1.

Le faisceau pompe est issu d'un laser Nd-YAG : la largeur a
mi-hauteur des impulsions est TL= 7.5 ns et le taux de répétition
est 50 Hz. L'impulsion lumineuse posséde une densité d'énergie que
l'on fera varier entre 0,05 mJ/cm? et 7 mJ/cm?. L'impulsion est
détectée par une cellule rapide D2 (de temps de montée 50 ps) et
visualisée sur un oscilloscope rapide (500 MHz). On observe
(figure IT.20, page 69) plusieurs fluctuations rapides (0.5 ns) et
une gqueue assez longué (4 % de 1'intensité créte aprés 20 ns, 1 %

aprés 100 ns et 0,3 % aprés 1 ps).

Le faisceau sonde est issu d'un laser continu Nd-YAG pompé
par diode laser. Il s'agit soit d'un laser émettant une radiation
de longueur d'onde 1,06 pm avec une puissance maximale de 44 mW
soit d'un laser émettant une radiation de longueur d'onde 1,30 pm
avec une puissance maximale de 17 mW. Le diamétre du faisceau
sonde sur le cristal est de 2 mm. Le signal sonde transmis par le
cristal est recueilli par une photodiode rapide au silicium (D1)
et est amplifié par deux amplificateurs de bande passante 150M Hz
avant d'étre envoyé sur l'oscilloscope rapide associé au systéme

d'acquisition.

Les polarisations des faisceaux sonde et pompe sont croisées.
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Figure V-1 : Montage expérimental pour 1'étude de

I'absorption induite dans le cristal d'InP:Fe .
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Un prisme de Glan (polariseur P) et un filtre spatial (F.S.) sont
utilisés pour réduire la lumiére diffusée du faisceau pompe
recueillie par 1le détecteur D1. Le systéme d'acquisition de
données est constitué de l'oscilloscope rapide couplé avec une ca-
méra a digitaliser. L'oscilloscope travaille en mode de couplage
AC (pour supprimer 1la composante continue du sianal sonde) et se
déclenche sur un signal de référence issu de la photodiode D2 (sur
laquelle est recueillie une partie du faisceau pompe). Nous fai-
sons des moyennes d'acquisitions sur plus de 100 impulsions a

l1'aide d'un ordinateur de type PC.

Pour évaluer 1'absorption induite, nous avons mesuré le coef-

ficient d'absorption non linéaire Aa(t) défini par :

I + AT(t)
I

= exp (- Aa(t) £) (v.1)

£ étant 1'épaisseur du cristal, I et I + & I(t) étant respective-
ment la densité de puissance du faisceau continu sonde aprés le
cristal en 1l'absence et en présence du faisceau pompe.

Comme nous supprimons la composante continue du signal sonde
{(mode de couplage AC)., nous avons accés directement au rapport
AIe) . changement relatif de la densité de puissance du faisceau

pompe.

b) Absorption non linéaire a4 1,06 um

L'amplitude et la dépendance temporelle de 1l'absorption non
linéaire, lorsque les faisceaux sonde et pompe sont a la longueur
d'onde 1,06 pm, ont été mesurées en fonction de la demnsité

d'énergie E de la pompe mesurée au centre du cristal.
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Un premier résultat est représenté figure V.2 : pour g%%f?—

t
rentes densités d'énergie E, nous avons tracé le rapport ——E——n
qui est égal (lorsque 1'absorption induite est faible). au produit

~-Na(t).£. Ce changement relatif de'densitéég?t?uissance du fais-

ceau sonde en présence du faisceau pompe, , est dans ce cas
proportionnel au coefficient d'absorption non linéaire Aa(t). Sur
cette figure, nous observons que pour une énergie donnée. 1l'absorp-
tion induite croit pendant 1l'impulsion puis, décroit avec deux
constantes de temps. La rapide est notée T:bs, 1'autre plus lente
est notée T;bs . I1 est logique, dans une premiére approche, de
considérer cette absorption non linéaire. comme la superposition
de deux fonctions exponentielles notées respectivement composante

lente et rapide.

La mesure de T;DS, constante de temps de décroissance lente
est vrendue difficile & cause de la faiblesse du signal (0,8 % de
la composante continue du signal) et des fluctuations du laser
continu (1 & 5 % du signal) qui oscille & une fréquence d'environ
200 kHz. Cependant la moyenne sur de nombreuses mesures, nous a
permis d'obtenir un bon ordre de grandeur de la constante de temps
lente : Tibs= 2+ 0,5 us . Cette valeur ne varie pas de facon

significative avec 1'énergie.

Nous avons déduit ensuite les valeurs de 1'amplitude maxima}e
Aamax du coefficient d'absorption non linéaire et celle Aae de sa
composante lente (toujours en considérant une relaxation bi-
exponentielle de 1'absorption non 1linéaire). L'amplitude de la
composante lente Aaga été mesurée 500 ns aprés le sommet de 1'im-

pulsion puis extrapolée de facgon linéaire a t = 0.

La figure V.3 représente les valeurs de Aa€(+++) et
Aamax(---) en fonction de la densité d'énergie E au centre du

cristal.
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0.5 md/_cma
1,2 md/cm2
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Figure V-2 : Signal d'absorption induite : évolution temporelle de
I'intensité relative AI(t) /I, pour différentes valeurs de la densité

d' énergie au centre du cristal . La sonde est a 1,06pum .
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Figure V-3 : Amplitude du maximum du coefficient
d'absorption non linéaire Aa et de sa composante
max
lente Aa , en fonction de la densité d'énergie .

(les lignes pleines ou pointillées sont les résultats

de nos simulations )
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Le coefficient d'absorption 1linéaire a la longueur d'onde

1,06 pm a été précédement mesuré (voir chapitre II. paragraphe 4):

sa valeur est a'*°%= 1,95 * 0,05 em~'. Par conséquent la variation
Aa

max
relative d'absorption maximale observée est : = 2,6 % pour
1.06
a

une densité d'énergie E = 6 mJ/cm? .

La constante de temps rapide de relaxation 1ibsest déduite

(figure V.2) de la mesure de celle apparente 1?" ,évaluée au départ

de la décroissance de l'absorption induite, par la relation :

AImax— AI{ max

a@be= qee (v.2)
v A1

max

.

ou AImﬂx représente la valeur maximale de AI(t) et AIg max celle
de sa composante lente précédemment déterminée. Nous avons repré- .
senté figure V-4, 1la variation de la constante de temps rapide
T2°° (mm) en fonction de la densité d'émergie E. T2°° décroit tout
d'abord 1lorsque la densité d'énergie augmente (basses énergies),
puis demeure a peu prés constante pour des densités d'énergies

supérieures a 2 mJ/cm® ; sa valeur est alors environ 40 ns.

Nous avons aussi observé que 1'absorption induite s'établit
avec un léger retard At par rapport a 1l'impulsion lumineuse. ée
retard a été déterminé en comparant la montée. du signal
d'absorption induite avec celle d'un signal produit par 1la
diffusion du faisceau pompe sur une épingle métallique qui.est
placée 1 mm devant le cristal. At est défini comme la différence

des temps pour lesquels chacun des signaux atteint la moitié de sa

valeur maximale (valeur & mi-hauteur). Des moyennes sur 100
impulsions sont effectuées. Les deux signaux sont recueillis sur
le méme détecteur, puls regardés sur le méme canal de

l'oscilloscope. Pour une densité d'énergie au .centre du cristal du
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] « absorption ind.: t2®
- + photocourant: YP°
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Figure V-4 : Evolution de la constante de temés rapidc; de
I'absorption induite et de la constante de temps de |
décroissance lente du photocourant (sonde’ 21,06 um)
(les lignes pleines ou pointillées sont les résultats de

nos simulations ) .
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faisceau pompe. E = 3,5 md/cm®, le retard vaut &t = 1,5 + 0,2 ns.

Ce retard décroit lorsque 1'énergie augmente (figure V-5, wuw).

Finalement, nous avons regardé l'influence des polarisations
des ondes pompe et sonde sur 1'absorption induite. Pour des
polarisations croisées cela n'a aucune influence. I1 en est
vraisemblablement de méme pour des polarisations paralléles.
Cependant. ces mesures sont moins précises, car le laser continu
(sonde) est momentanément déstabilisé par 1la diffusion du laser

impulsionnel (pompe).

¢) Absorption non linéaire & 1,30 pm

Nous disposons pour ces mesures d'un laser continu, sonde a
la longueur d'onde 1,30 pm. L'absorption non linéaire est dans ce
cas environ 7 fois plus importante gu'a la longueur d'onde 1,06pm.
(Aa;;:°= 0,35 cm™'! pour une densité d'énergie du faisceau pompe au
centre du cristal E = 5 md/cn®). Les variations, en fonction de la
densité d'énergie E , du maximum du coefficient d'absorption non
linéaire Aa;;3° (mm) et de 1la constante de temps apparente

X

T:°30(++) mesurée au début de la relaxation sont représentées,
figure V.6. Comme le coefficient d'absorption linéaire a 1,30 .pm

(voir chapitre II paragraphe 4)) est a'*%®%= 0,67 cm ', la varia-

AaI-SO
mayx

tion relative d'absorption maximale observée est ——— ~ 50 %

al-30

pour une densité d'énergie E = 5 md/cm?.

Nous observons une évolution temporelle de 1'absorption non
linéaire a peu prés semblable & celle déterminée & la longueur
d'onde 1,06 pmm ; il existe aussi deux constantes de temps de

décroissance. La constante de temps lente est légérement plus cour-—
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Figure V-5: Evolution en fonction de la densité d'énergie du
retard At entre la montée du signal d'absorption induite et
l'impulsion lumineuse ( sonde a 1,06pm ) la ligne pleine

représente le résultat de nos simulations .
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Figure V-6 : Dépendance selon la densité d'énergie du
1,30
maximum du coefficient d'absorption non linéaire Aa mg )]

et de la constante de temps apparente (+) ¢ (sonde 2 1,30pum)
® 930

la ligne pleine représente la simulation de Aa.
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i te, T;b51‘3°g 500 ns, tandis que la constante de temps apparente

T;;3° apparait plus longue ( T:;30= 90 ns pour E > 2 mJ/cm?). Par
conséquent, comme ces deux valeurs sont tres proches, une décom-
positién simple en deux composantes lente et rapide n'est plus

possible.

d) Photoconduction

Au chapitre II paragraphe 6) nous avons décrit 1'étude de la

photoconduction dans le cristal 4'InP:Fe. Les principales conclu-

sions sont :
«) en régime continu

La variation de la photoconductivité en fonction de la puis-

sance optique est linéaire et s'écrit :

a4 1,06 pnm S (1,2 + 123 1) 10°°Q tent (IT.5)
a 1,30 pm o, = (1.2 +16 I) 1078 Q" temt (IT1.6)
avec I , densité de puissance au centre du cristal en W/cm?.

B) en régime nanoseconde

La variation de la photoconductivité est quasi-linéaire dans
la gamme de densité de puissance I = 0,045 mW/cm?® & 1 MW/cm? . qui
correspond a des densités d'énergie E au centre du cristal de 0,45
a4 10 mJ/cm?. Ainsi & la longueur d'onde A = 1;06 wm, la variation

de photoconductivité s'écrit :
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b I =31 10°°Q tem !t (IT.11)

Ainsi que nous 1'avons déja signalé 1'impulsion de photocou-

rant présente deux constantes de temps de décroissance T§°< 0.5 ns
et T;CQ 50 4 100 ns selon 1l'énergie. Compte tenu des valeurs géné-
ralement admises pour les sections efficaces de recombinaison des
électrons, des trous et des concentrations estimées lors de la
cristallogénése des ions Fe®’'et Fe®' [77], nous avons déduit que
la constante de tenps de décroissance rapide du photocourant ch
doit @&tre identifiée & la constante de temps de recombinaison des
électrons vt = sur le fer (Fe?*), tandis que 1l'autre plus lente T}c
doit @&tre assimilée & la constante de temps de recombinaison des

trous Tep SUr cette méme impureté (Fe®*).

L'évolution de T%°= Tep O1 fonction de la densité 4'énergie

E au centre du cristal, est représentée figure V.4 (+++). Nous

A

voyons gque cette évolution est semblable & celle de la constante

de temps rapide de 1'absorption induite T:hs.
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V.3. MODELE D'EXCITATION ET RECOMBINAISON DES CHARGES

Pour expliquer les phénoménes observés, nous avons étudié les
mécanismes de redistribution des populations des différents
niveaux Fe®*', Fe?' et Fe?’'* du dopant fer. Nous montrons que la
prise en compte de cette seule impureté permet de décrire 1'évolu-
tion. temporelle et les variations d'amplitude de 1'absorption in-
duite. Le diagramme d'énergie de ces différents niveaux est repré-
senté figure I.3, page 19 [64]. Nous rappelons qu'a 1l'état neutre.
le fer existe sous la forme Fe®'et que par capture électronique il

2+ *
.

devient Fe?' ou Fe Fe’'*est situé dans le niveau d'énergie 5T2

I

4 0,35eV du niveau E (niveau Fe?*/Fe®*'). Ce niveau est considéré
comme initialement vide. Nous avons les processus de photo-excita-

tion suivants :

- pour les trous :

)

Fe®**+ hv & Fe?*+ h'

(v.3)
- *
Fe®*+ hv —» Fe?**+ h*
pour les électrons :
S
Fe?*+ hv -5 Fel'+ e
. (V.4)
Fe?**+ hv -5 Fe®*+ e
h* désigne un trou dans la bande de valence ; e un électron

dans la bande de conduction ; hv 1'énergie d'un photon a la lon-
gueur d'onde 1,06 pm (hv = 1,17 eV) et S;, S:, S S: les sections
efficaces de photoionisation correspondant aux différents proces-—
sus. La section efficace de photoionisation totale des trous est

s = 8+ s*.
[ P 1
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*
S

Le dernier phénoméne [Fez+*+ hv % Fe?* + e') n'existe que

si le niveau Fe®’'* est peuplé. A 1'équilibre thermodynamique
[Fe?** ] ~ 0 et par conséquent la section efficace de photoionisa-—

tion totale des électrons est égale alors a Sn.

Pendant et aprés 1'illumination, les processus de recombinai-

son sont :

- pour les trous :

T'
RV
2+ + 3+
Fe + h — Fe (V.5)
T*
R P
.Fe2+*+ h>+ Fe3+
- pour les électrons :
: Rn *
Fe®*+ e~ — Fe?* (V.6)
pour la relaxation du niveau excité :
LT
Fe?**_9 pe?* (v.7)

Par' souci de simplification, nous avons suivi les hypothéses

de Klein et al. qui supposent que la recombinaison des é&lectrons.

Rn
sur le niveau °E (Fe°*+ es — Fez*) est trés lente par rapport a

celle sur 1le niveau excité 5T2 (processus V.6) et que par
conséquent elle peut é&tre négligée. Ces auteurs supposent aussi
que les temps de recombinaison des trous T'Rpet T:p sont reliés au

méme coefficient de capture Tp et donc que le temps caractéristi-

que de recombinaison totale des trous est T T (proces-—
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sus V.5). Nous avons aussi supposé que l'ionisation thermique est
négligeable devant 1l'excitation produite par une impulsion lumi-

neuse de durée nanoseconde.

Dans cette approche, les temps caractéristiques de relaxation

sont donc v, T et T .
Rp Rn o

A partir des processus d'excitation et de recombinaison des
porteurs de charge (processus V.3 - V.7), nous pouvons écrire le

systéme d'équations fondamentales suivant :

an

— = F{S [Fe2* ] + s*[Fe2+*]} - 7 n[Fe®* ] (V.8)
dt y n n . n

dp

= F S [Fe®*] + T p {[Fez*] + [Fe2+*]} (V.9)
dt P 14 . ]

3
d[Fe®* ] an dp

—_——  — - — (v.10)
at at  dt
d[Fez+] 1
- = F{S' [Fe®*] - s (Fe2+]} - v p[Fe?* ] + — [Fe?**1 (V.11)
at P n v -
N o o
d{Fe?*™* ] d[Fe®* ] d[Fe?®* ]
—_— = - - (V.12)
at at at

I
c .

F = E— désigne le nombre de photons par unité de surface et de
v

temps au centre du cristal. [Fe®*' ], [Fe®’*], [Fe’'*] représentent
les différentes populations des niveaux fer. n est la concentra-
tion des électrons dans la bande de conduction et p celle des

trous dans la bande de valence. Tn, TP sont les constantes de

recombinaison (ou de capture) reliées aux sections efficaces de
captures S et S par la vitesse moyenne thermique v:h et vzb par
la relation 7, = v;“p S, ,- La constante de temps de recombinai-

son des électrons est :
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1
T = —_— (v.13)
Rn
T [Feit]
n
et celle totale des trous est :
1

(V.14)

T =
R P
1}0F&‘]+ wd**g

Rappelons que rR; s'identifie a 1la constante rapide de dé-
croissance du photocourant T:C et que Tnps'identifie a la constan-
te lente T}c. Nous avons aussi remarqué due 1'évolution et 1'ordre
de grandeur de la constante rapide de 1l'absorption induite Tihsen
fonction de la densité d'énergie E sont semblables & ceux de T}c.

abs

Nous en déduisons que T} est relative & la recombinaison des

trous. Cela fait intervenir une combinaison des constantes de re-
combinaison T'Rpet T:D.»Par contre, la constante de temps lente de

abs

1'absorption induite ) n'a pas d'équivalent dans le photocourant.

Nous 1'identifions A la relaxation du niveau excité Fe?** de cons-
tante de temps T, -

Avec cé&s notations, le coefficient d'absorption non linéaire
Ha(t) = a(t) - a* (a(t) étant 1'absorption totale du cristal sous
illumination, a® le coefficient d'absorption linéaire & 1la
longueur d'onde A) s'écrit :

Ba(t) = (s - 8 ) A[Fe’*] + (s:— Sn] [Fe?** ] (V.15)
avec :
A[Fe®* ] = [Fe®* ] - [Fe“]eq (v.16)

1'indice eqg signifie que la grandeur .est & 1'équilibre thermigue

(sans illumination).
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De méme le coefficient d'absorption linéaire a® est :

a*= 'S [Fe®*] + S [Fe?*) (v.17)
P eq. n eq.

Nous allons montrer, dans le paragraphe suivant que le

phénoméne d'absorption induite, son amplitude, sa dynamigue

d'établissement et de relaxation peuvent é&tre expliqués par
1'évolution des populations de ces différents niveaux du dopant Fer

induite par 1l'impulsion lumineuse.
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V.4. SIMULATIONS NUMERIQUES ET COMPARATISON AVEC L'EXPERIENCE

a) Introduction

Nous avons réalisé des simulations numériques a partir des
équations (V.8 & V.16). Nous avons choisi une impulsion de forme
gaussienne et de largeur a mi-hauteur 7,5 ns. Nous avons supposé
gue 1'énergie du faisceau continu sonde est suffisament faible
pour ne pas contribuer a la redistribution de la population des

différents niveaux Fe®*., Fe?* et Fe?**.

Pour nos premiéres simulations., nous avons pris des valeurs
des paramétres du matériau tirées de la littérature (présentées au
chapitre II) : la table V.1.A résume les principales.

Ne connaissant rien sur le niveau Fe?** , nous avons fait

varier la valeur du rapport S:/Sp. Pour une variation de ce rap-

port entre 0,3 et 0.9, nous n'avons vu que peu de différences.
. s - * 2 ’ Sp
Pour nos simulations, nous avons pris sz 5 Sp et Spe ;—. Cepen-—

dant les simulations conduites avec ces paramétres, nous prédisent
une diminution de 1l'absorption du cristal en présence du faisceau
pompe (en opposition avec 1l'expérience), ceci tant que la section
efficace d'ionisation des électrons & partir du nivau excité Fe?'?
vers le niveau Fe®*' (processus V.4) S: reste inférieure & SD. Dans
le «cas contraire S:> Sp , nous avons alors une augmentation de
1'absorption induite optiquement. qui croift juste aprés 1'impul-
sion. Elle ne posséderait gqu'une seule constante de temps de
relaxation. Ainsi pour rendre compte d'une part du comportement
temporel (deux constantes de temps de décroissance) observé pour

1'absorption induite et d'autre part obtenir les amplitudes effec-—

tivement mesurées (Aamax et Aag) , nous avons di augmenter les
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A
[Fe®* ] 2 5 10'%cm™®
“edq
[FeZ* ] & 5 10'%cem™?
eq
gt.08 4 10" '8 cm?
n
st-o6 5 107'7 cm?
s*l 06 -
n
S*l 06 -
»
o 1300 cm? /Vs
P 130 cm?/Vs
m* /m 0.078
n o
m*/mo 0.5
Teq -—
Rn
e q -
RO
- -

Ap

(771
(771

(761

[761]

(771
(771
{791
(791

B

3.5 10'¢em 3
5 10'%cm™?
5 1077 cm?
5 10" 7 cm?
5.35 10" ' 7 cm?
2/3-sp
id.
id.
id.
id.
< 0.5 ns

120 ns
2 ws

Table V-1 : Principaux paramétres du cristal 4'InP:Fe

utilisés pour nos simulations informatigues

A : déduits de la littérature

B : donnant le meilleur accord entre les valeurs

calculées et expérimentales.
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valeurs des sections efficaces de photoionisation des électrons Sn.
S: (paramétres, table V-1.B). La valeur de S“a &été multipliée par
un facteur 10 environ., conduisant & une valeur proche de celle de
s, (25 10" '7cm?). Nos études de 1l'effet photoréfractif qui seront

présentées au chapitre VI conduisant 3 une conclusion similaire.

De méme, nous avons pris, compte tenu de la remarque qui
précede, une valeur de S: supérieure d'environ 10 % a celle de s, -
Les valeurs de la concentration des ions Fe®*' et de celle des ions
Fe?* & 1'équilibre ont été ajustées pour obtenir la valeur mesurée
du coefficient d'absorption linéaire & la lonagueur d'onde 1,06 pm

soit a'*%%= 1,95 + 0,05 cem™'.

La valeur prise pour T, est celle de la constante de temps
lente de 1'absorption induite., soit T}bs= 2 ps.

T,, €t T, ~sont reliées aux constantes de recombinaison T et
v, des électrons et des trous respectivement par les relations
(Vv.13) et (V.14). T et T, peuvent donc se déduire des valeurs me-—
surées de Ton et TP jidentifiées aux constantes de temps de
décroissance du photocourant.

-

Les parameétres de 1la table (V.1.B) permettent le meilleur
ajustement de nos simulations avec nos résultats expérimentaux. Les
résultats des simulations correspondant & ce choix de paramétres
sont représentés en traits pleins ou pointillés sur les figures

V.3 a v.6.
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b) Discussion

o) sonde a A = 1,06 pm

Un résultat typique de nos simulations est illustré fiqure
V.7. Il s'adgit de 1'évolution temporelle du coefficient 4'absorp-
tion non linéaire Na(t), pour une densité d'énergie E = 1,2 mJ/cm?
(le faisceau sonde est & la longueur d'onde 1,06 pm). La courbe en
trait plein représente la courbe expérimentale, celle en traits

pointillés la courbe calculée & partir de nos simulations.

L'évolution temporelle des différentes pépulations des
niveaux fer correspondant est tracée figure V.8. Nous pouvons
observer tout d'abord que 1la population du niveau Fe®*' chute
pendant 1'impulsion puis se reconstruit aprés (recombinaison des
trous). Par contre, 1la population du niveau Fe?*change peu alors

2+* croit pendant 1'impulsion lumineuse et,

que celle du niveau Fe
pour des densités d'énergie élevées, peut méme dépasser celle du
niveau Fe?}. Ensuite aprés 1'impulsion ces deux populations dimi-

nuent & cause de la recombinaison des trous. Quelgues 2 ws aprés

1'impulsion, alors que la population du niveau Fe?**devient quasi-
nulle, celle du niveau Fe?* réaugmente vers sa valeur d'équilibre

(relaxation du niveau excité Fe?**).

La dépendance en énergie du maximum du coefficient
d'absorption non linéaire Aamax et de sa composante lente Aag est
bien ajustée par nos simulations. Cependant, la saturation & haute
énergie, observée expérimentalement, n'est pas aussi prononcée

dans nos résultats numériques {figure V.3).

L'évolution simulée en fonction de la densité 4d'énergie Ec de

la constante rapide de 1'absorption induite bes(courbe en trait
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100 200 300 400
temps ( ns )

Figure V-7 : Evolution temporelle du coefficient d'absorption
2
non linéaire Aa(t) pour une densité d'énergie de 1,2 mJ/cm

(sonde a 1,06 um ) .
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Figure V-8: Evolution des différentes populations des
niveaux du dopant fer correspondant a la simulation

de la figure V-7.
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plein figure V.4) représente exactement la courbe expérimentale.
En prenant Snﬁ Sp (choix de nos paramétres), 1'équation (V.15)
devient Adal(t) = S:— Sn [Fe?** ]. Par conséquent 1la décroissance

rapide de 1'absorption induite est due au processus de recombinai-

son des trous, sur le niveau Fe?** pour donner un ion Fe®' (pro-
cessus V.5) et nous avons alors T:bs= T;p.

A partir de 1'équation V.14 et des valeurs calculées des
concentrations des ions Fe?* et Fe?'* , nous avons déterminé
1'évolution, en fonction de la densité d'énergie E, de la constan-
te de recombinaison totale des trous Tep (courbe en traits poin-
tillés figure V.4). Cette courbe déduite de nos simulations s'ajus-
te avec les points expérimentaux de la constante de temps.de re—
combinaison lente du photocourant T}c. Ceci confirme 1'hypothése
T}C= T, , - La différence visible & basse énergie est principalement
causée par une erreur expérimentale systématique : T?Ca été mesu-
rée 20 ns aprés le pic de photocourant, or la densifé-d'énérgie de
1'impulsion n'est pas exactement égale a zérq. Sa valeur est enco-
re environ 4 % du maximum de l'impulsion et elle décroit avec une
constante de temps d'environ 25 ns (voir figure II.20 page 69 qui
représente (l'impulsion 1uminéuse et le photocourant). Nous voyons
aussi sur cette méme figure, que la conductivité due aux électrons
est supérieure & celle due aux trous.

La partie du photocourant due aux électrons et créée par
cette queue d'impulsion suit donc cette évolution 20 ns apreés le
pic du photocourant, elle est superposée a la composante lente du
photocourant (due aux trous) créée par la partie principale de
1'impulsion. Comme T%c est mesuré & cet instant. Par suite., les
valeurs que nous avons déduites sont moins élevées que les valeurs
réelles. A haute énergie, les deux constantes de temps de décrois-—
sance de 1l'impulsion et du photocourant sont du méme ordre de
- grandeur (= 30 ns) et 1l'erreur de mesure n'est pas trop importante

(~ 15 %). Par contre a basse énergie, les deux ccnstantes de temps
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de décroissance sont assez différentes (25 ns et 100 ns) et cette
erreur n'est désormais plus négligeable : les valeurs expérimenta-

les tracées sont a peu prés 50 % trop basses.

Nos simulations indiquent que le temps caractéristique de

recombinaison des électrons, Ten ! varie peu. A basse énergie
(E € 0,5 mJ/cm?) nous avons Ton € 0,5 ns et a haute énergie
(E = 7 md/cm? ) sa valeur est 1 ns.

Nous avons aussi étudié 1le retard At entre la montée du
signal d'absorption induite et 1'impulsion lumineuse. Le résultat
de nos simulations est représenté figure V.5 (trait plein). La
différence d'environ 1,5 ns entre nos points expérimentaux et la
courbe déduite de nos simulations peut s’'expliquer paf 1'asymétrie
de . la forme de 1'impulsion. En effet, celle-ci c¢croit plus
rapidement gu'elle ne décroit. Sa "demi-largeur" a mi-hauteur est
de 2,5 ns pour sa croissance et 5 ns pour sa décroissance. Dans
nos simulations 1la forme de 1'impulsion est gaussienne et
symétrique de largeur & mi-hauteur 7,5 ns. On peut considérer que
la construction de 1'absorption induite résulte en fait d'une
impulsion de forme & peu prés gaussienne mais de largeur réduite.
D'autres simulations conduites avec une impulsion gaussienne de
largeur a mi-hauteur 5 ns, donnent des valeurs de At inférieures a
celle précédemment calculées (de 0,5 a 1,5 ns plus basses). Un

meilleur accord est obtenu dans ce cas.
B} sonde a 1,30 pm

Nous avons pris les mémes paramétres que précédemment (table
V.1.B) en ajoutant les valeurs des sections efficaces de
photoionisation & 1,30 pm. Les rapports entre ces valeurs et
celles des sections efficaces de photoionisation & la longueur

d'onde 1,06 pm ont été mesurés par la technique D.L.O0.S. (Deep
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Level Optical Spectroscopy) [88]. Compte-tenu des valeurs tirées
de la référence [88] et de celles de la table V.1.B., nous obtenons

les deux premiéres des trois relations suivantes :
sl-%%= 0,33 sé-“: 1.65 107 *7cm?
sl:%%=0.15 §1°°9=7,5 107" % cm? (V.18)

S*1.30= 0,8 S:1.06= 4 10—17cm2

n

La troisiéme relation a été établie afin que la valeur

* .
s 1.380
i

expérimentales et les simulations décrivant 1'évolution de Aa;;i°

(maximum d'absorption induite & la Jlongueur d'onde 1,30 pm) en

choisie de donne un bon accord entre 1les valeurs

fonction de la densité d'énergie E au centre du cristal (voir

figure V.6).

I1 est important de remarquer que 1'absorption induite a 1la
longueur d'onde 1,30 pm est plus importante de presque un ordre de
grandeur que celle & 1,06 pm, alors que les sections efficaces de
photoionisation Sn, Sp sont plus faibles. Pour rendre compte de
phénoméne nous avons pris une valeur é&levée de S:"3°. Cela
s'explique en suivant les conclusions de Bremond et al [881. qui
soutiennent, 4 partir des analyses de leurs spectres de D.L.O.S..
gu'une large part de la photoionisation des électrons est due &
leur excitation & partir du niveau Fe?' vers la vallée L de la
bande de conduction (voir figure V.9). La distance intervallée I’
et L est de 0,55 eV. A la longueur d'onde 1,06 pm, 1l'énergie par
photon ¢hv = 1,17 eV) est proche de 1l'énergie nécessaire a 1l'ioni-
sation d'un électron du niveau Fe?’' vers le minimum de la vallée L
{~ 1,10 eV). Par contre a la longueur d'onde 1,30 pm, 1l'énergie
par photon (0,95 eV) n'est pas suffisante pour avoir ce processus
et la photoconductivité, pour les électrons., résulte de 1l'excita-

tion d'un électron du niveau Fe®’*vers la vallée I'. Ceci explique



Energie (eV)

Fe3'+e

0155/ (ST:_)
/ o

3 e
Fe +Cyq

0.60

Figure V-9 : Diagramme schématique d'excitation du niveau
3+ 2+ .
profond Fe /Fe dansle cristal d'InP .

Q représente la coordonnée de configuration [88] .
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la différence entre les valeurs des sections efficace de photioni-
sation Si'°6et Si‘3° (relation V.18).

Le niveau excité Fe?**

,.qui se peuple lors de l'excitation
lumineuse, se situe 0,35 eV au-dessus du niveau fondamental
Fe?' /Fe®*'. L'excitation d'un électron & partir de ce niveau excité
vers la vallée L est possible dans tous les cas (excitation a 1,30
pm ou 1,06 pm). Ceci explique 1le peu de différence entre les

valeurs des sections efficaces de photoionisation S:“°Get S:"3°.

Nos simulations ne prédisent pas de différences
significatives dans 1'évolution tenporelle de 1'absorption induite
testée aux deux longueurs d'onde 1,06 pm et 1,30 pm.
Expérimentalement, nous avons obtenu deux valeurs différentes de
la constante de temps de décroissance lente r}°5(2 ws et 0,5 ws
respectivement), constante gque nous avons identifiée au temps de
relaxation T, . Cependant, comme nous 1'avons déja signalé, la
mesure de Tgbsa la longueur d'onde 1,30 pm n'est pas trés précise
car dans cette expérience, les constanfes de temps de décroissance
lente et Eapide sont du méme ordre- de aqrandeur. La différence

observée expérimentalement n'est donc pas significative.

Nous avons aussi remarqué une différence entre les temps de
décroissance apparents T3 la longueur d'onde 1,06 pm et 1,30 pm
( Ti”so légérement supérieur & T??). Une telle différence n'appa-

rait pas dans nos résultats de simulations conduites avec les pa-

ramétres de la table V.1.B.
7) Photocourant
Nous avons calculé 1l'amplitude du photocourant avec les

paramétres déduits de notre modélisation comparée a 1'expérience.

La photoconductivité en régime continu peut étre écrite par :
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I
= 2+ : 3+ s
Ao;.os— (Sn[Fe 1 Tknpn+ Sp[Fe 1 TRDMD) e (V.19)

Le résultat de nos simulations donne :

Ao} 0> 2,3 107°1 @ tem! (v.20)

avec I en W/cm? densité de puissance au centre du cristal.

Ceﬁte valeur peut &tre comparée A& la valeur expérimentale
donnée (1,2 10°°T Q 'em™ ') (relation II-5), elle est environ 20
fois supérieure. Cependant, elle est proche de celle mesurée par
nos collégues du CNET Lannion pour un échantillon semblable
d'InP:Fe fz 5 10°°1 Q“cm“[SQ]). L'amplitude du photocourant en
régime nanoseconde a aussi été calculée, touijours avec les mémes
paramétres et nous trouvons encore des valeurs calculées environ
10 & 50 fois plus grandes que les valeurs expérimentales. Nous

pensons que ces différences résultent de la création de jonctions

métal~semiconducteur (laque 4'argent~InP:Fe). Une chute du champ
A\
X

appliqué aux bornes du cristal, (E < a—, Vx étant 1la tension

inter—électrodes et 4 1'épaisseur du cristal) suffirait a rendre

compte de ces différences.

Tous ces résultats confirment le rdle du dopant Fer dahsyle
phénoméne d'absorption non-linéaire. Les choix de nos parametres
(Table V.1.B) et de nos hypothéses (identification des différentes
constantes de temps de décroissances aux constantes de temps des
processus de recombinaison~relaxation) nous apparaissent

raisonnables.



146

V.5. CONCLUSION

Nous avons mesuré et analysé 1la cinétique de 1l'absorption
induite optiquement et celle du photocourant en régime nanoseconde
dans le cristal d'InP:Fe. Nous avons déterminé les constantes de
temps de recombinaison des trous et donné une borne supérieure
pour celle des électrons. Nous avons montré que.l'absorption indui-
te peut &tre entiérement expliquée par la redistribution des popu-

lations dans les différents états de 1'impureté fer.

Nous avons trouvé deux constantes de temps de relaxation de
cette absorption non 1linéaire. A 1la longueur d'onde 1,06 pm la
premiere, quli est de l'ordre de grandeur 100 ns. correspond a la
recombinaison des ‘trous ; la seconde, de valeur environ 2 ws, cor-

2+ %

respond a la relaxation du niveau excité °T2(Fe ) vers le niveau

fondamental P%E (Fe?*'). A cette longueur d'onde 1,06 pm, la varia-—
tion maximale du coefficient d'absorption induite est 0,05 cm™?
(2.6 % de l1l'absorption linéaire). A la longueur d'onde 1,30 pm ce
maximum vaut 0,30 em™! , soit 50 % de 1'absorption linéaire. Des
simulations numériques ont redonné les différents comportements
expérimentaux, tant en ce qui concerne 1'évolution temporelle
(deux constantes de temps de décroissance et un retard a 1l'établis-
sement), que pour la dépendance en éneréie (pour 1'amplitude-de
1'absorption induite et de ses constantes de temps) et aussi la

dépendance selon la longueur d'onde.

Cette étude nous a aussi permis d'estimer 1les valeurs des
sections efficaces de photoionisation & partir des différents

2+ %

niveaux Fe®*, Fe?' et surtout Fe pour lequel nous n'avions aucu-

ne connaissance a priori.

D'autres simulations conduites a partir des valeurs de la

table V.1.B, nous ont permis de déterminer les "gammes" de valeurs
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de ces paramétres compatibles avec l'expérience. Nous: avons tout
d'abord augmenté toutes les sections efficaces de photoionisation

(S:'os. S:'os. S:"os) par un facteur de deux environ et diminué

du méme facteur la concentration des ions Fe®*'. Le résultat obtenu
reste en accord avec 1'expérience. D'un autre c¢6té, si nous
diminuons toujours d'un facteur de deux environ
'S:‘os, S:‘°6. S:1.os et augmentons les concentrations des ions
Fe?* et Fe®*' ., 1l'accord devient moins bon. Pour chaque série de
simulations, les valeurs de Sz‘°6 et S:“°“ qui donnent le
meilleur accord avec 1'expérience sont proches a 10 % prés de
celle de S;'°6 . Le meilleur +eu de paramétres donnant un bon

accord avec 1l'expérience est résumé Table V.2..

Ces paramétres du matériau obtenus par 1l'étude de
1'absorption non 1linéaire sont, ainsi que nous le verrons au
prochain chapitre, en total accord avec ceux qui seront trouvés

dans notre analyse de l'effet photoréfractif.
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- sections efficaces de photoionisation:

S;'os = (5 + 3) 10°'7 cn? S;‘3° 2 1.5 107 !7cnm?

If
Jury
+
o
-
w

sl.OS /SI.OS .30 /51.30 ~ 0.5
n » n

s yt-0%/ s!-%% =1,08 + 0,03 spt-f0 7/ s1-%0 2.5

10 / §1-°% = 0,6 +0.3 §Pt-%° / §1%° = 0,6 + 0,3

R

- constantes de temps de recombinaison:

Ten < 0.5 ns ( voisin de la résolution expérimentale)

150 + 50 ns

T
RO

- rapport entre les concentrations en ions Fe?', Fe®':
[Fe**1 / ([Fe**] + [Fe’*]) = 0.2 + 0,1

-

- absorption linéaire:

al,y 0% = 51-9% [Fe?*] 4+ SL-°° [Fe®'] = 1,95 % 0,05 cn
a /a = sL-°° [Fe?'] ~/ SL'°° [Fe’*] =15+ 8 %

Table V-2 : Jeu de parametres du cristal 4'InP:Fe donnant un

bon accord avec 1'expérience.
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VI - ETUDE THEORIQUE DU COUPLAGE D'ONDE EN REGIME

NANOSECONDE DANS InP:Fe ET COMPARAISON AVEC L'EXPERIENCE

VI.1. INTRODUCTION

Nous avons présenté au chapitre IV, paragraphe 3. les
résultats expérimentaux de l'expérience de couplage d'onde dans le
cristal d'InP:Fe. Nous avons mis en évidence un transfert
d'énergie dfi & 1'effet photoréfractif. Gréce aux symétries de cet
effet (chapitre III, paragraphe 3)), nous avons pu isoler ce

phénoméne des autres mécanismes d'origine non photoréfractive.

Ces expériences ont montré que la valeur du gain relatif de
couplage Gpr (donc du gain photoréfractif I' ) dépendait de la
densité d'énergie du faisceau pompe au centre du cristal (figure
IV-8). Nous rappelons que le gain relatif Gpr est relié au gain [
de couplage par unité de longueur d'interaction par la relation

(relation III-17).

(avec pompe)
G_ - sonde =e+l—£

pr
I, .40 (sans pompe) .

£ étant la longueur d'intéraction (peu différente de 1'épaisseur

du cristal).

Cette expression a été déduite de la résolution des équations
d'ondes couplées dans 1'hypothése ou 1le taux de modulation m du
réseau d'illumination est faible devant 1'unité et .est non
sensiblement modifié par 1le transfert d'énergie. Dans ce cas et
comme dans notre expérience, il n'y pas de champ extérieur

appliqué (Eo= 0), nous avons alors
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om EIM(t)
['= — nr —_— (Iv.1)
A a1 m

ou E:m(t) représente la partie imaginaire du champ de charge

d'espace El(t) photoinduit. L'expression du gain photoréfractif I'

a été calculée dans 1la configuration ;R//[001] pour des

polarisations paralléles & la direction [110) au chapitre ITI

paragraphe 3). L'évolution de ' (et celle de Gpr) résulte donc de
E"

celle_ de et terme indépendant des amplitudes_des ondes qui

interférent dans le matériau (indépendant donc de m).

A partir du modéle de transport de charge A deux types de
porteurs de charge (électrons et trous), qui a été présenté au
chapitre I paragraphe 3 <¢), nous avons déduit un systéme
d'équation d'évolution des différentes grandeurs, densité des
porteurs, concentrations des centres photoexcitables, champ de
charge d'espace... Une résolution numérique exacte de ces

équations dans le cas d'une excitation nanoseconde a été réalisée.

Par conséquent, nous avons pu faire une comparaison entre le
gain relatif Gpr déauit de la valeuf calculée du champ de charge
d'espace E:“(t) et nos valeurs expérimentales. Lors de 1la
discussion de ces résultats numériques, 1la compréhension des
phénoménes et de leurs évolutions sera illustrée & 1'aide

d'expressions analytiques approchées que nous déterminerons.
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VI.2. MODELE DE TRANSPORT DE CHARGE A DEUX TYPES DE PORTEURS :

EQUATIONS D'EVOLUTION

Ndus présentons une analyse de la construction du champ de
charge d'espace qui régit l'effet photoréfractif. Cette analyse
repose sur l'intégration numérique des équations différentielles
d'évolution déduites du modéle de transport de charge. Dans ce
modéle. deux types de porteurs de charge (électrons et trous) sont
excités & partir d'un niveau piége (Fe®* /Fe®’' ) situé dans la bande

interdite.

A l'origine nous avions développé un premier modéle & un seul
type de porteurs de charge (trous) ; cependant avec les valeurs
estimées des concentrations des ions Fe’*' et Fe®' et de la section
efficace des trous, 1le transfert d'énergie calculé étaiﬁ trop
important par rapport aux valeurs expérimentales. On peut montrer
gque toutes choses étant égales par ailleurs, la partie imaginaire
du champ de charge d'éspace (m E sc(t) sind) , créée par une
migration de trous, a un signe opposé a celle résultant d'une
migration d'électrons ([90] . Le gain de transfert d'énergie
photoréfractif étant proportionnel & cette partie imaginaire,
(voir relation (III-14)), on comprend aisément que l'existence
simultanée d'électrons et de trous va tendre a diminuer le gain
photoréfractif. D'ou le choix d'un modéle de transport de charge a

deux types de porteurs.

Ce modele a été décrit au chapitre I, paragraphe 3), le
systeme d'équations fondamentales est décrit par les éguations
I.28 & I.33. Dans 1le cas du cristal d'InP:Fe, les centres
photoexcitables en densité N; correspondent aux ions Fe?' et le
reste en densité ND - N; aux ions Fe®*'. Dans le noir, pour assurer

la neutralité électrique dans le cristal, existent des centres



152

A

donneurs superficiels en densité N;S qui ne participent pas a
l'effet photoréfractif, nous avons N;s = [Fez']eq (ions Fe?* &

1'équilibre).

Si nous considérons 1l'expérience de couplage d'onde,
1'illumination & l1'intérieur du cristal résulte de 1l'interférence
des deux ondes planes sonde et pompe. Le taux de modulation m du
réseau ainsi créé est faible devant 1. Les grandeurs s'écrivent
alors comme la somme d'un terme constant (ordre zéro) et d'un
terme sinusoidal (ordre un), (relation I.35). De plus, dans nos

expériences aucun champ extérieur n'est appliqué ﬁi(t) = 3]. Le

T
champ de charge d'espace est donc déphasé de 5 par rapport a la
modulation de charge (d'aprés 1la loi de Poisson TI.33).

N
El(t) est donc imaginaire pur. Nous avons :

J— im i
E (t) = 1 125 {t) kR

Les équations d'évolution déduites des équations I.28 & I.33
par linéarisation du systéme sont :

- pour l'ordre zéro :

on T
o
—2 -5 — N -7 n(N —N‘) (VI.2)
at n hv Do n o D Do -
Ip, I
= s —-(N —N')—T p N- (VI.3)
at P h'l.) D Do P o Do
N, I i ) I(t) .
il (ND— NDD] - TR, Ny =S, S N - Tn, (N - NDO)(VI.4)

Avec la relation :

= po_ no+ N;S (VI.5)
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- pour 1l'ordre un :

31’11 T I
— =8 —mN - 7Tmn [N - N + |S — + T n N~
Bt n hv D n ‘D Do n 'h'U n o D1
- im -
kn”h n E/ (t) kR w, 0, E (VI.6)
3[)1 I _ I ~
at - SD h_'l.) m (ND— Nl-)o] - TpplNDo_ Sn h_'l.) + Tn o NDI
- im - ‘
knpp p, E; (t) k. ®, P, E (VI.7)
Ny, I I
=S —m+ vn [N - N - s —m+ vp | N
at P hv n 1 .D Do n h'U 1 Do
I I :
- [S ~— + Tn + S — + T p ] N” (VI.8)
n h'l) n o P h'U P o D1
et la relation :
e
EL® (t) = — (N;l— b + nl) (VI.9)
€ & ]

]

I est la densité de puissance mesurée au centre du cristal,

les autres grandeurs ont été définies au chapitre I. Pour nos

expériehces, le pas du réseau inscrit est A =1 pm ce qui
k. T -
B
correspond a un champ de diffusion E = — kR d'environ 1520 V/cm.
e

Les réseaux de porteurs de charge, ainsi que celui créé dans les

ions Fe?* et Fe®' ont le méme taux de modulation m que le réseau

d'illumination. Il s'ensuit que la partie imaginaire du champ de

charge d'espace Eim(t) est directement proportionnelle & m
=g ~

(relation VI.9). Nous pouvons donc écrire : Ei(t) = im Esc(t) kR.

avec Esc(t) étant un terme indépendant de m par conséquent des

Iy

amplitudes des ondes E et E_ . Ceci vérifie & postériori 1'hypo-—
1 2 )

thése faite pour la résolution des ondes couplées au chapitre ITII.
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V.3. SIMULATIONS NUMERIQUES : DISCUSSION

A partir des équations d'évolution, nous avons calculé de
maniere exacte le champ de charge d'espace et donc le transfert
d'énergie photoréfractif. Ces équations ont été résolues
numériquement par la méthode de Runge Kutta au second ordre. La
variation temporelle de 1'impulsion lumineuse est choisie
gaussienne. Comme lors de nos expériences, nous avons choisi un
pas du réseau inscrit A = 1 pm, un taux de modulation m de 20 a
30 % et 1la durée des impulsions (largeur & mi-hauteur) que nous
avons prise est TL= 5 ns. Ainsi que nous l'avons montré
précédemment. les mesures de photocourant nous donnent les
constantes de temps de recombinaison des électrons ¢§n< 0.5 ns et
les. trous Tep ™ 100 ns. Les autres paramétres initialement utilisés

pour ces simulations sont donnés par la Table II-1.

Dans notre échantillon d'InP:Fe, on estime que 1la
concentration des ions Fe®' est supérieure & celle des ions
Fe?* [77]1 . Leci est en contradiction avec 1les résultats obtenus
dans un autre cristal 4'InP:Fe [91], mais est confirmé d'une part
par 1'étude du phénoméne d'absorption non linéaire (chapitre V)
[87] et d'autre part sera aussi confirmé par la présente analyse

de vos expériences de couplage d'onde [92]. -

Sur la figure VI.1l est représentée 1l'évolution temporelle des

différentes grandeurs, & savoilr

- la partie imaginaire du champ de charge d'espace
El"(t) = m E_(t).
1 sc
- oy = by
~ les densités non modulées spatialement n = et p, =




Intensité sonde Is(t) (u.a.)

champ de charge d'espace (u.a.)

Intensités Is(t) et Is(t)  (u.a.)

A

modulations normalisées n ¢Pl P,

TEMPS (ns)

Figure VI-1 : Evolution du champ de charge d'espace et

d'autres grandeurs caractéristiques ; la densité

2
d'énergie au centre du cristal est de 1 mJ/cm .
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- la densité de puissance Is(t) du faisceau sonde en

1'absence du faisceau pompe (impulsion gaussienne) et celle E;(t)

du faisceau sonde en présence du faisceau pompe.

Le gain relatif de couplage Gprque nous avons mesuré est égal

au rapport de Is(t) sur Is(t) pour t au sommet de 1l'impulsion.

a) Evolution temporelle des grandeurs non modulées spatiale-

ment

Comme: la durée de 1l'impulsion TL(5 ns) est trés grande devant
la constante de temps de recombinaison des électrons (Tnng 0,5 ns),
la concentration des électrons dans la bande de conduction n suit
1’'évolution de l'impulsion avec un léger retard. Les électrons se

recombinent pendant 1l'impulsion (figure VI.1 A).

Par contre, la constante de temps de recombinaison des trous
TRD(ﬁ 100 ns) ‘est grande par rapport a TL. Nous pouvons donc
négliger leur recombinaison, 1le phénoméne de mélange d'onde
n'existant que pendant 1'impulsion. La concentration des trous
dans la bande de valence P, représente alors l'intégrale de 1'im—

-

pulsion (figure VI.1.A).

I1 est a remarquer que, compte—tenu des valeurs des sections
efficaces de photoionisation (Sp S Sn) et des concentrations a
1'équilibre des ions Fe®*' et Fe?* ([Fe3‘]eq. étant supérieur a la
concentration [Fez‘]eq.[77] ). nous avons P, grand devant n, et

nous pouvons écrire d'aprés 1'équation (VI.5) :

N « p + N (VI.10)
Do o DS
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L'évolution de la concentration en ions Fe?*' , N;oest donc
identique a celle de P, (je rappelle que dans le noir nous avons

NT =N ).
Do DS

b) Evolution temporelle des grandeurs modulées spatialement

Au tout début de l'excitation optique, il y a création de

trois réseaux de charges p,, I et N;1' Le réseau 4'électrons dans

1
la bande de conduction vérifie alors n=mnn_ . celui de trous dans
la bande de valence est p,=m p, et celui des ions Fe®?'a pour

expresison an_ p,—-n .

Avant les processus de diffusion et de = recombinaison., ces
trois réseaux se compensent mutuellement et le champ de charge
d'espace résultant est nul (relation VI.9). Il est important de
remarquer que la modulation N des ions est positive (i.e.
réseau en phase avec la figure d'interférence) parce gque 1la
photoionisation des trous est supérieure a celle des électrons. De
méme, a c; stade de 1'illumination, les réseaux d'électrons et de
trous sont aussi en phase avec le réseau d'illumination (figure

VI.1.A).

~

Pour 1le.pas du réseau inscrit choisi (A = 1 pm) le temps de

diffusion des porteurs libres est trés court par rapport a la
e >
durée de 1'impulsion (T: = T:g 0.01 ns et T:g 0.1 ns).
' 2
kBT kR P‘n . P
I1 y a donc diffusion immédiate des porteurs libres. Les parties
ni - pl
et p = chutent rapidement (figure VI-1.A

1
m n m p,

modulées ;1=

pour t < 0,5 ns). Cependant le réseau formé dans les ions reste
immobile et par conséquent il y a création du - champ de charge

d'espace modulé spatialement.
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Principalement dominé par 1le réseau d'ions N;lpositif. la
partie imaginaire du champ de charge d'espace E:m= m E  est elle
aussi positive (relation VI.9). Ce champ oblige les électrons et
les trous a migrer. L'entrainement des trous par ce champ de
charge d'espace reconstruit la modulation du réseau de trous. en
phase avec celle créée par la photoionisation, donc ;l augmente.
Par contre, a cause du signe opposé de leur charge, les é&lectrons
sont entrainés dans le sens opposé A& celui du champ et leur
entrainement sous ce champ réduit la modulation de leur réseau,
jusgu'a ce que ;1 devienne négatif. Le réseau d'électron devient

en oposition de phase avec 1le réseau d'illumination (figure

VI.1.A).

Comme 1les mobilités Byoo By sont relativement grandes et dans
notre expérience le module du vecteur kR du réseau l'est aussi
nous pouvons faire d'importantes simplifications des équations
d'évolution. Ceci permet de mieux comprendre les résultats de nos
simulations;

Pendant 1'illumination, lorsque le temps augmente., le champ
de charge d'espace devient rapidement suffisamment grand pour que
les termes d'entrainement (~ kkpnnoE:“(t) et [+ kRphpoE:m(g))
dans les éqguations (VI.6) et (VI.7) deviennent largement
prépondérants devant les termes correspondant aux processus de
photoionisation et de recombinaison. Dans ce cas., 1l'entrainement
sous champ et 1la diffusion sont en compétition. Parce que la
diffusion est quasi-immédiate, ces deux termes se contrebalancent
1l'un 1l'autre pour la création des réseaux d'électrons et de trous.
Il s'en suit que les équations (VI.6) et (VI.7) deviennent

- im - %
k, w n E/ (t) kK, pon E >0 (VI.11)
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im - o~
k. b, P, Bl (t) k, b, P, E ~0 (VI.12)

et nous avons la relation importante (pendant 1'illumination et

juste apres) :

p,/p, ® - n /n = E:“(t)/ED (VI.13)
pi
Ainsi 1les deux modulations des réseaux de porteurs libres —
po
nl
et ;— sont de signes opposés et sont proportionnelles a E:m(t)

o

(figure VI.1 pour t > 3 ns). En reportant ce résultat (relation
VI.13) dans l'équation d'évolution du champ de. charge d'espace

(équation VI.9), nous obtenons :

Eim(t) = (VI.14)

Comme _nous l'avons vu précédemment, n est trés petit devant
p, et peut étre négligé dans cette expression de Eim(t). Ceci
signifie que 1le champ de charge d'espace est déterminé par
1'évolution de la modulation des ions N et de la densité P, des
trous dans la bande de valence. A un instant t donné., comme_la
valeur - de la densité de trous dépend de 1'énergie optique déja
absorbée, nous pouvons distinguer alors trois cas
caractéristiques. Cette séparation est réalisée dans le but de
suivre plus facilement la dépendance tant en énergie que temporel-
le du champ de charge d'espace qui nous le rappelons nous permet

d'évaluer le transfert d'énergie photoréfractif.
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«) Energie absorbée faible

Ce cas correspond soit & une énergie de 1l'impulsion faible
(<0,3 mJ/cm?), soit au début d'une illumination & plus forte éner-
gie. L'évolution temporelle du champ de charge d'espace E:m= m ESc

pour une densité d'énergie de 0,1 mJ/cm® a été représentée figure

VI.2.A.

¢ & k.E
Dans ce cas. nous avons p << ———— (environ 10 %cm™ %) et
e

p, << N N peut &tre approximé par la concentration de donneur
superficiels N;s(relation VI.10). L'équation (VI.1l4) devient alors:

e
E!®(t) @ —— N- (VI.15)
1 P k D1

et la variation de la modulation NC (équation VI.8) peut s'écrire

plus simplement :

8N;1 I
o N - NY S - Nt s m — (VI.16)
at b DS P DS n

-

Par conséquent la modulation desb ions N;1 et le champ de
charge d'espace E:m augmentent proportionnellement a [Idt,
l1'intégrale de 1l'impulsion lumineuse au cours du temps. Ceci est
clairement observé sur le résultat exact de notre simulation fiéure
VI.2.A. Cela apparait aussi dans 1le <cas d'une énergie plus

importante (figure VI.2.B) pour un temps inférieur 3 4 ns.

Il est & remarquer que dans ce cas, apreés 1'impulsion le
champ de charge d'espace atteint une valeur stationnaire et gue

cette valeur augmente linéairement avec 1'énergie.



161

im

E ] ( V/cm) [ . ——— B
300} -

208 -
A
" C

108 -
]

%}
5 19 1S ns

Figure VI-2 : Evolution temporelle du champ de charge
im
d'espace E 1 =m Esc pour trois cas d'énergie absorbée
2 2 2
A:E =0,1mJ/cm; B:E =1mJ/cm et C: E =4 mJ/cm

les paramétres utilisés sont issus de la table II-1 .
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Comne le gain photoréfractif par unité de longueur
d'interaction I est proportionnel a Ei“= mE . il suit la méme

évolution avec 1'énergie optique absorbée.
) Bnergie absorbée intermédiaire

Sur 1la figure VI.2.B est représentée 1l'évolution temporelle
du champ de charge d'espace pour une densité d'énergie de 1 mJ/cm?

correspondant au cas d'une énergie absorbée intermédiaire.

Au début de 1'impulsion, p, est faible et les hypotheéses du
cas «) sont encore valables. L'expression de Ei“(t) est encore
donnée par la relation (VI.15). Puis lorsque 1l'énergie absorbée
devient plus grande, la densité des trous P, augmente et vérifie :

ED

€ aokR — << p << N;o. L'équation (VI.14) est changée en l'expres-—
e

sion :

(VI.17)

La variation temporelle de la modulation des ions N;1 reste
la méme (équation VI.16) et - celle de P, (équation VI.3) peut se
simplifier (si l'on néglige la recombinaison des trous 7T _>> TL)

-~

en la relation :

o I
o (N - N ] s — (VI.18)
D v

D'aprés ces deux équations (VI.16 et VI.18) nous voyons que
NC et p, évoluent tous deux comme fIdt 1l'intégrale de

1'impulsion.

Ainsi le champ de charge d'espace Eim(t) et donc le gain

photoréfractif I demeurent constant pendant et apres 1l'impulsion,
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quelque soit 1'énergie (voir figure VI.2.B. pour t > 7 ns)..

Remarque : Grossierement N;l peut égtre approximé par
S N - N
n D DS
N;lg nop, 1 - g— —_—] @ mn poet par conséquent pour les valeurs
» N*
Ds

prises (Table II.1l) nous avons Ei“z m Enz 500 V/cm. C'est le champ

maximal qu'il est possible de photoinduire avec cette modulation.

Pour 4 < t < 7 ns nous sommes dans un cas entre les deux cas
cités o et B et seul le calcul exact montre toute 1'évolution du

champ de charge d'espace.
T) Fortes énergies absorbées

Ceci correspond a la figure VI.2.C ou la densité d4d'énergie
est de 4 mJ/cm®. Lorsque 1'énergie absorbée est trés grande. on
assiste & une évolution du champ de charge d'espace différente de
celles correspondant aux autres cas «) et B).

Au début de 1'impulsion. les conditions «) puis B) sont

vérifiées. Lorsque P, devient important nous avons toujours
£ &
o

kK E << p mais p n'est plus négligeable devant N_
e R D o o ,_D o

(concentration des ions Fe?') voir méme de ND— N;o(concentration

SN; .

des ions Fe®'). Par conséquent dans 1'équation d'évolution de 3
- t

il n'est plus possible de négliger les termes en P, - Elle s'écrit

donc (voir équation VI.8) :

oN, X . I
e [(Nu— NUS] s,- N'_ S - p (S +S, )) mo—  (VI.19)

{nous avons tout simplement remplacé N© par N;C+ po(équation VI.10).
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Dans les cas « et B nous avions négligé P, devant N;S).

De méme la variation de P, s'écrit :

o T
~ (N -N_ -p ) s — (VI.20)
D o 1

La relation (VI.17) reste toujours valable : le champ de
1 , N,
charge d'espace Elm(t) est proportionnel au rapport .
P

o

I1 est important de remarquer que le terme en p, dans

1'équation (VI.19) est opposé au terme principal (ND— N;s SD

(l'autre terme est négligeable car Sp)) Sn). Lorsque p; croit, la

valeur de N;; décroit de plus en plus. N;1 n'est plus
N-
D1

proportionnel & fIdt. Le rapport diminue & forte énergie et

p

o
par conséquent le champ de charge d'espace aussi (voir figure

VI.2.C. pour t > 7 ns). I1 en est donc de méme pour 1le gain
photoréfractif I'. L'évolution temporelle du champ de charge
d'espace E;™(t) = m E__(t) selon 1'énergie déduite de nos
simulations peut maintenant  &tre facilement expliquée. Ceci nous
permet de comprendre la dépendance en énergie du gain de coupladge
par unité de longueur d'interaction [ et donc celle du gain
relatif de couplage G, .= et e, :

- Aux faibles énergies (<0,3 mJ/cm ? figure VI.2.A.) les
conditions du cas «) sont parfaitement remplies. E:m croit comme
l'intégrale de 1l'impulsion [Idt et reste constant a la fin de
1l'impulsion. En fait les simulations montrent qu'il décroit treés
lentement et faiblement & cause de la recombinaison des trous ce
que nous avions négligé, nous intéressant & ce qui se passe durant
1'impulsion pour notre échelle de temps. Le gain relatif de

couplage Gér (équation III-17) est effectivement déterminé par la
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valeur de I' (donc par celle de Ei“(t) =m Esc(t) voir équation
ITI-23) prise a peu prés ' au milieu de 1l'impulsion. La valeur de

Gpr dans ce cas est faible et croit linéairement avec 1'énergie.

Dans le cas des énergies absorbées intermédiaires (~ 1 mJ/cm?®
figure VI.2B), nous sommes, au tout début de 1'impulsion, encore
dans 1le cas «) ; le champ de charge d'espace Ei“(t) augmente puis
sature lorsque la condition B} est vérifiée. Le maximum de Eim
est atteint plus rapidement et 1la saturation avec 1'énergie
absorbée correspond & un maximum atteint au milieu de 1'impulsion.
Par suite 1le gain relatif de couplage Gpr va croitre avec
1'énergie absorbée jusqu'ad ce que la saturation de Eim(t) soit
atteinte. La valeur maximale alors du champ de charge d'espace est

alors égale a m E (ED champ de diffusion) soit environ 500 V/cm.

- Energies fortes (» 2 mJ/ cm® , figure VI.2.C). au tout
premier - commencement de 1l'impulsion nous sommes dans le cas «)
Le ‘champ de charge d'espace, Eim(t) cependant croit trés
rapidement parce que 1'énergie absorbée est trés vite élevée. Or
la concentration des trous dans la bande de valence p, augmente
trés vite aussi et la condition B) est atteinte trés tét. Ceci a
pour conséquence que le champ de charge d'espace atteint son
maximum bien avant le sommet de 1l'impulsion. Ensuite, lorsque P,
devient trés grand les conditions 7) & leur tour sont vérifiées et
donc Ei“(t) chute. Si cela est réalisé avant le sommetfde
1'impulsion. 1le gain de couplage Gpr mesuré pendant 1'impulsion

décroit avec 1'énergie.

Remarque : le maximum du champ de charge d'espace est touijours
obtenu sous la condition B)..Ce maximum est d'ailleurs identigue a

haute énergie et & énergie intermédiaire (figures VI.2 B et C).
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VI.3. COMPARAISON AVEC LES RESULTATS EXPERIMENTAUX

Si 1le résultat de nos simulations effectuées & partir des
paramétres de 1la Table II.1 rend & peut prés compte de la
variation du gain relatif de couplage Gpr, 1'amplitude obtenue ne
correspond pas a nos résultats expérimentaux. Nous avons effectué
d'autres simulations afin d'ajuster les différents parametres du
matériau pour obtenir un meilleur accord. La figure VI.3
représente 4 la fois nos résultats expérimentaux (gain relatif de
couplage Gpr en fonction de 1la densité d'énergie Ecau centre du
cristal ce qui correspond & la figure IV.8, cas de l'amplification)
et aussi ceux aéduits de nos simulations. La courbe 1 est celle
menée a partir des paramétres de la table II-1 : on s'apercoit
effectivement que ‘le gain calculé est trop important. On peut

aussi observer une décroissance avec 1'énergie qui est

. difficilement visible dans notre expérience.

Dans le régime d'énergie intermédiaire ou forte (E 3 1ImJ/cm?),
nous avons pontré que les variations de la modulation des ions N;;
pouvait se simplifier en les expressions (VI.16) ou (VI.19). Son
amplitude est donc déterminée par la concentration des ions fer,
soit [Fe®*] =N - N et [Fez*]eq.= N’ . Elle est aussi forte-
ment dépendante des sections efficaces de photoionisation Sn et,sp
(des électrons et des trous respectivement). Nous avons vu de
mémé, que le champ de charge 4'espace Eim(t) (donc le gain [T de
couplage par unité de longueur d'interaction) était proportionnel

N-

b1

au rapport . Afin de réduire le gain relatif de couplage G .-

p

o
c'est & dire ', nous avons réduit 1'influence des trous et augmen-—

té celle des électrons. Ce raisonnement d'ailleurs confirme notre

choix de modéle de transport de charge & deux types de porteurs.
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Figure VI-3 : Résultats expérimentaux du géin relatif de
couplage Gpr en fonction de la densité d'énergie E
et résultats déduits de nos simulations numériques

- Simqlation 1 parametres table II-1

- Simulations 2 ,3 et 4 parameétres table VI-1

KR RN

Simulation 1
Simulation 2
Simulation 3
Simulation 4
exp.values
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Les différentes grandeurs Sp, Sn, N; et ND— N;S n'étant pas
connues avec une grande précision, nous nous sommes autorisés a
les faire varier 1légeérement. Cependant ce§ valeurs doivent
respecter celle mesurée du coefficient d'absorption 1linéaire
(a''°®~ 1,95 + 0,05 cm"*) . Nous rappelons 1'expression de ce

coefficient donnée au chapitre V :

al" %% = sp[Fe“]eq + s [Fe?* ] (VI.17)

“eq.

soit encore en fonction de ND et N;S :
at %= g [N - N ) +s N (VI.21)
P D DS n DS

La table VI.1 résume les valeurs des sections efficaces de

photoionisations S, Sp et des concentrations des ions

Fe?' et Fe®* & 1'équilibre que nous avons choisies pour réaliser
les simulations 2, 3 et 4. Les variations correspondantes du gain
GPr relatif de couplage en fonction de la densité d'énergie E sont
représentées figure VI.3.

Pour ia simulation 2, nous avons réduit Sp d'un facteur 2,
augmenté s, d'un facteur 6 et enfin accru [Fe‘”]qu d'un facteur
1,75. Le gain relatif de couplage ainsi calculé reste encore trop
important. Cette différence peut &tre partiellement expliquée par
la structure temporelle de 1l'impulsion. En effet. pour une du;ée
d'impulsion (largeur & mi-hauteur) de 5 ns (valeurs que nous avons
prises pour nos simulations) la longueur de cohérence était de
l'ordre de 3 cm (voir début chapitre IV le principe de cette mesu-

re) ; ceci correspond a un temps de 0,1 ns.

Ainsi, s'il existe une petite différence de chemin optique
entre les faisceaux sonde et pompe, la modulation des franges
d'interférence chute et il en est de méme pour le champ de charge

d'espace. Le gain relatif de couplage est encore plus réduit. En
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sn (cm?) 2.5 107 21017 1.3 10-17
sp (cm 2) 2.5 10717 210717 1.1 1016
[Fe 3*] (cm™3) 71016 - 7101 1.7 1016
[Fe 2+] (cm™3) 1016 3 1016 2 1015

Table VI-1 : Paramétres du cristal d'InP:Fe

utilisés dans nos simulations 2,3 et 4 .
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effet, lorsque nous avons déduit 1l'expression du gain de couplage
I par la théorie des ondes couplées (équation ITI-18), nous avions
supposé 1l'interaction de deux ondes totalement cohérentes entre
elles. Finalement 1la part réelle de 1l'énergie qui participe a
1l'effet photoréfractif est moins grande que 1'énergie totale de
1'impulsion. De plus, comme nous l'avons déja signalé (chapitre V
paragraphe 2.a) 1'impulsion posséde une queue assez longue (4 % de
l'intensité créte apreés 20 ns, 1 % apres 100 ns et 0,3 % apreées
1ps) et la mesure de l'énergie avec un calorimétre intégre toute
1'énergie. La forme Gaussienne de 1'impulsion choisie dans nos

programmes de simulations n'en tient pas compte.

L'énergie qui contribue & 1l'effet photoréfractif est -donc
nettement inférieure & 1'énergie totale mesurée. Cela peut
expliquer d'une part 1la différence des valeurs du gain calculées
et d'autre part le décalage en énergie des courbes expérimentales
et théoriques, ainsi gque la non observation de la. diminution a
haute énergie (une diminution de 1'énergie décalerait la courbe
simulation 2 vers 1le bas et vers la droite et nous donnerait un

meilleur résultat).

Pour la simulation 3, ({(figure VI-3)}. nous avons augmenté la
concentration des ions Fe?* N;S 4 1'équilibre d'un facteur
trois. Nous obtenons une allure similaire de la variation du g&ain
relatif de couplage Gpr selon la densité d'énergie, mais les

valeurs de Gpr sont plus faibles.

Enfin. nous avons réalisé une derniére simulation (simulation
4, figure VI.3) avec des valeurs de sections efficaces de
photoionisation prises dans 1la littérature [93], qui sont nette-
ment plus grandes. Les concentrations des ions Fe?' et Fe®' a
1'équilibre ont été déduites de ces valeurs et de nos mesures du

coefficient d'absorption 1linéaire (nous avons considéré que
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[Fe®* ] > [Fe?*] ., comme l'a déja confirmé notre étude de 1l'absorp-
tion non linéaire). Les valeurs de ces concentrations ne sont plus
en accord avec celles que nous a donné le CNET Lannion [77] et
conduisent & une décroissance du gain Gpr avec l'énergie encore

plus nettement prononcée, ce qui n'a pas été observé.

L'influence des mobilités des porteurs de charge (pnet up) a
été étudiée. Prendre des mobilités supérieures 3 celles. choisies
précédemment (Table II-1), ne change pratiquement rien (1'équation
VI.14 n'est que mieux vérifiée). Avec une mobilité des électromns
plus -faibles nous obtenons aussi le méme résultat.. Si nous dimi-
nuons la mobilité des trous par un facteur 2 ou 3 nous obtenons
environ un gain de couplage relatif identique & basse énergie mais
une décroissance de ce gain & haute énergie trop prononcée. Ce
comportement selon 1l'énergie n'est pas en accord avec nos résul-

tats expérimentaux.
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VI.4. CONCLUSION

En conclusion deux types de porteurs de charge, électrons et
trous doivent &tre pris en compte dans le modéle de transport de
charge régissant 1l'effet photoréfractif. L'évolution temporelle et
le 1réle des différentes grandeurs importantes ont été expliqués

en utilisant des simplifications appropriées.

Nous avons déduit de cette étude un ensemble de paramétres
(tables II.1 et VI.1) donnant un assez bon accord entre nos expé-
riences et nos simulations. Nous avons aussi regardé l'influence
des concentrations en ions Fe?*', Fe®' ainsi que celle des mobili-
tés des porteurs de charge et celle des sections efficaces de
photoionisation sur le gain relatif de couplage qui caractérise le

transfert d'énergie photoréfraétif.
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CONCLUSION GENERALE

Nous avons réalisé une étude théorique et expérimentale de
deux effets non linéaires (effet photoréfractif et absorption
induite) dans un <cristal d'InP:Fe et de 1l'effet photoréfractif
dans un cristal de GaAs:Cr. Nous avons également présenté et
vérifié 1les symétries particuliéres de l'effet photoréfractif.
Notre étude en régime d'excitation nanoseconde a démontré que le
temps d'établissement de cet effet est trés court dans ces deux
cristaux, ce qui était prévisible (matériaux possédant de grandes
mobilités des porteurs de charge).Pour expliquer et analyser ces
phénoménes, nous avons développé des modeéles théoriques ou deux
types de porteurs de charge (électrons et trous) sont impliqués.
Notre compréhension de ces mécanismes nous conduit a croire gue
l'utilisatipn d'impulsions de durée picoseconde permettrait
d'obtenir des résultats égquivalents mais avec des temps

caractéristiques mille fois plus courts.

De 1larges perspectives pour 1la réalisation de composants
optiques trés rapides sont ouvertes. De plus, la gamme de longueur
d'onde utilisée (proche infrarouge) rend ces matériaux de base de
1'optoélectronique particuliérement intéressant pour des applica-

tions dans le domaine des communications optiques.
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Outre 1'intéré&t d'étudier ces semiconducteurs en vue des
applications , notre étude de 1'effet photoréfractif et de
1'absorption non linéaire en régime d'excitation nanoseconde, nous
a permis de comprendre les mécanismes de redistribution de charges
dans les niveaux d'impureté et d'estimer plusieurs paramétres

importants de notre échantillon 4'InP:Fe.
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