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PRÉFACE 

Avec l’avènement du laser, des effets optiques nouveaux, dépendant de l‘intensité de la 
lumière, ont été mis en évidence. On les regroupe sous le terme d’« optique non linéaire ». 
Parce qu’ils autorisent l’interaction entre faisceaux lumineux par l’intermédiaire des milieux 
qu’ils traversent, ils permettent d‘imaginer l’opération tout optique de dispositifs, en particulier 
dans le domaine des télécommunications et du traitement du signal. Les effets paramétriques 
permettent par exemple de concevoir des amplificateurs sans bruit. Des besoins tels que la 
protection laser ou le contrôle non destructif amènent à rechercher des effets nouveaux ou à 
adapter ceux existants. 

Les matériaux pour l’optique non linéaire sont de natures très différentes. 

Les semi-conducteurs sont parmi les plus étudiés. Le confinement électronique par 
réduction de dimensionnalité est utilisé pour renforcer leurs non-linéarités optiques. Les 
matériaux (( bidimensionnels D sont représentés par les structures à puits quantiques et les 
super-réseaux. Les matériaux à c zéro dimension D (ou boîtes) sont pour l’essentiel réalisés, 
dans des matrices transparentes, sous forme d’inclusions nanocristallines, essentiellement 
constituées de semi-conducteurs II-VI ou d’agrégats métalliques. 

Les cristaux photoréfiactifs inorganiques restent la référence pour les matériaux non 
linéaires fonctionnant à faible illumination. Ils sont disponibles dans une gamme de longueurs 
d’onde s’étendant du proche ultraviolet au proche infrarouge. La diversité de leurs 
caractéristiques et leur robustesse en font des acteurs essentiels dans le développement actuel 
des fonctions de l’optique non linéaire. 

Les composants organiques occupent une place croissante. Les polymères peuvent 
constituer, à faible coût, des matériaux photoréfiactifs performants, permettant d’obtenir de 
fortes efficacités de diffraction et de forts couplages entre faisceaux lumineux, dans des 
dispositifs d’holographie dynamique. Solides organiques, mais aussi cristaux et verres 
organiques, cristaux liquides, etc. sont d’autres exemples de nouveaux matériaux étudiés. 

Le champ d’application potentiel de l’optique non linéaire est lui-même très vaste. 

Les fonctions de l’optique non linéaire s’étendent du mélange de fréquences et à ses 
applications dans les lasers et les oscillateurs optiques paramétriques, au traitement de 
l’information par manipulation de faisceaux et d’images, en passant par toutes les applications 
de l’interférométrie et de l’holographie dynamique. Elles Concerneront aussi bien les 
applications en propagation guidée, qu’en propagation libre. 

C’est dans cet esprit, que le GDR G Matériaux de l’optique non linéaire D a contribué à la 
mise en place de l’école thématique (( L’Optique Non Linéaire et ses Matériaux )) organisée 
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par la Société Française d’optique et la Formation Permanente du CNRS - Ile de France - 
Sud. 

Cette école s’est tenue à La Londe Les Maures (Var) du 29 juin au 11 juillet 1998. Elle y 
a réuni près de 25 stagiaires autour des formateurs et organisateurs. Outre des sessions 
scientifiques animées pour lesquelles nous remercions ici tous les participants, chacun a 
apprécié la qualité et la convivialité des échanges. Que tous les intervenants soient ici 
remerciés pour la qualité de leurs exposés et tout particulièrement ceux qui ont pu mener à 
terme le long travail de rédaction des chapitres qui constituent ce volume. 

Cette école a été tout particulièrement marquée par une personnalité hors du commun qui 
nous manque aujourd’hui. Richard Plane1 avait accepté la tâche redoutable d’initier des non- 
spécialistes à la compréhension des propriétés optiques linéaires et non linéaires des 
hétérostructures de semi-conducteurs. I1 a préparé ce cours avec l’acharnement que nous lui 
connaissions dans toutes ses actions. Malgré les souffrances qu’il endurait déjà, il nous a 
donné à tous une leçon de courage et de passion, oubliant sa douleur au fur et à mesure qu’il 
se laissait prendre par son exposé. Nous lui dédions ce recueil. Cette école d’été a, sans 
conteste, été la sienne. 

Roland Lévy 
Jean-Michel Jonathan 
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COURS 





L’optique non linéaire et ses matériaux 

Propriétés optiques des semi-conducteurs 
et de leurs hétérostructures 

R. Plane1 

Laboratoire de Microstructures et de Microélectronique (LZM), UPR-CNRS, BP. 107, 
92225 Bagneur cedex, France 

Résumé : Je pense, dans ce chapitre, présenter l’essentiel de ce qu’un opticien doit savoir pour utiliser 
à bon escient les << matériaux n semi-conducteurs, avant d’approfondir son propre sujet. I1 est donc 
d’abord question des propriétés optiques linéaires, secondairement de diverses causes possibles de 
non-linéarités. Enfin, j e  n’oublie pas qu’aujourd’hui, chacun doit avoir présent à l’esprit la possibilité 
de réaliser, souvent à la demande, des hétérostructures de basse dimensionnalité. Les plus courantes 
aujourd’hui restent les structures bidimensionnelles, que je présente plus en détail. Beaucoup sont 
facilement réalisables ; de plus elles représentent encore l’optimum de ce qu’il est possible de faire en 
matière de << génie des hétérostructures ». Les structures à zéro dimension font l’objet, sur un exemple 
particulier, d’un chapitre différent dans ce livre. 

1. INTRODUCTION 

Les semi-conducteurs ne sont pas avant tout des matériaux pour l’optique. On les définit 
d’abord, dans le vaste domaine de la physique des solides, par leur conductivité, intermédiaire 
entre celle des métaux et des isolants ; et surtout par sa dépendance en température, la 
conductivité étant thermiquement activée. Au plan des applications, c’est d’abord 
d’électronique qu’il s’agit. On pourra, pour s’en convaincre, compter le nombre de pages 
consacrées aux propriétés optiques des semi-conducteurs dans des livres de physique des 
solides classiques de niveau 31ème cycle (Kittel [l], Ashcroft-Mermin [Z]), ou même dans un 
livre plus centré sur la physique des semi-conducteurs et des composants (Mathieu [3]). 

Cependant, ces livres sont très recommandables à ceux qui souhaiteront approfondir ce 
chapitre introductif dans les domaines de la théorie des bandes et des propriétés électriques. 
Celui d’Henry Mathieu va beaucoup plus loin que les deux autres dans le domaine des 
composants (il est, de plus, écrit en français). Ces dernières années ont cependant vu 
apparaître plusieurs cours où les propriétés optiques des semi-conducteurs sont beaucoup 
mieux traités (Haug et Koch [4], Klingshim [5], Yu et Cardona [6]). Je recommande en 
particulier ce dernier. On pourra d’abord y combler des lacunes de ce cours-ci, par exemple 
sur les phonons. De plus afin de pouvoir ici aller à l’essentiel, j’ai choisi d‘y renvoyer le lecteur 
plus curieux, pour des calculs plus rigoureux ou des situations plus complexes, sous la forme 
suivante : [YC p. ...I ; dans la mesure du possible, j‘ai essayé d‘utiliser les mêmes notations. Le 
livre de Klingshirn est plus expérimental, plus centré sur l’optique, mais plus qualitatif. Celui 
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de Haug et Koch est beaucoup moins complet, mais il sera très utile à qui veut établir les liens 
théoriques avec l’optique non linéaire classique. 

Dans ce cours en français, je n’ai pas cherché à citer systématiquement les premiers 
auteurs de travaux classiques comme il aurait convenu dans un article de revue. De plus, il 
faut être conscient de la concurrence internationale aiguë qui marque ces sujets, avec de très 
nombreux doublons et une surpublication dramatique. Une véritable revue raisonnée, citant 
tout ce qui est digne d’intérêt sur ce que j’aborde dans ce cours compterait probablement 
plusieurs centaines de publications, avec beaucoup de travaux américains, japonais et, en 
Europe, allemands. Face à ce problème, j’ai choisi de citer en priorité les travaux français (et 
proches) lorsqu’ils étaient au niveau de qualité international. De plus je leur ai volontiers 
emprunté des figures et des résultats. C’était plus commode pour moi, mais cela présente aussi 
l’intérêt de favoriser les prises de contact, voire les collaborations, pour les lecteurs qui 
voudraient aller plus loin. Dans cet esprit, je dois faire un peu de publicité pour les actes du 
Symposium Claude Benoit à la Guillaume [7], où une bonne part de la communauté française 
des opticiens des semi-conducteurs et quelques collègues étrangers proches se sont réunis en 
hommage à ce pionnier. À cette occasion, de nombreux articles de synthèse ont été écrits avec 
plus de recul que les publications primaires. 

Venons-en maintenant au suiet. Dans l’enseignement académique, on se place assez vite 
dans le cadre de la théorie des bandes, associée à l’état cristallin, pour dire qu’un semi- 
conducteur est un isolant à faible bande interdite (gap) ; avec «faible >>, on précise 
généralement quelques kT (énergie thermique à la température ambiante). Mais en réalité, les 
matériaux étant rarement très purs, c’est surtout à l’énergie de liaison des porteurs de charge 
sur les impuretés, donneurs ou accepteurs, qu’il faut s’intéresser. Et le critère d’un “ bon ” 
semi-conducteur serait plutôt que les états électroniques des bandes sont “ bien ” délocalisés 
sur de très nombreux sites, avec une largeur de bande importante et donc une masse effective 
faible, de l’ordre de ou inférieure à celle de l’électron libre. Dans la suite, nous pourrons 
donner un contenu plus objectif à ces notions. Mais il en résulte que les états électroniques 
conduiraient bien s’ils étaient effectivement peuplés d’électrons (dans la bande de conduction) 
ou de trous (dans la bande de valence). Tel est, je pense, le critère essentiel pour un semi- 
conducteur. Et alors, le diamant avec son gap supérieur à 5eV, apparaît un bon semi- 
conducteur, comme, naturellement InSb (gap 0.17eV) ou GaAs (gap 1.4 eV). Dans ces 
conditions, l’intérêt premier des semi-conducteurs est dans la possibilité de moduler 
grandement la densité de ces porteurs (de charge), en jouant sur la température, mais surtout 
sur le dopage (concentration d’impuretés électriquement actives), ou encore, dans un 
dispositif, par un champ électrique appliqué ou une illumination. De cette faculté découle 
l’importance de l’industrie de la microélectronique, avec ses caractéristiques qui donnent le 
tournis : un marché de centaines de milliards de dollars, la miniaturisation des circuits par 
l’intégration de millions de transistors par cm2, le pas élémentaire du dessin des circuits qui a 
franchi, il y a déjà plusieurs années, la barre symbolique du micron. De plus toutes ces 
évolutions se font au rythme d’une loi exponentielle empirique, énoncée par Moore il y a 
trente ans, et qui depuis se vérifie sous les yeux ébahis de l’ensemble des spectateurs, et des 
acteurs eux-mêmes (Cf. fig. 1. I). Et cette industrie aux retombées sans équivalent dans 
l’histoire a aussi ses faiblesses : le gigantisme des investissements et l’inertie de la fabrication, 
qui rendent difficile d’y introduire des innovations ne s’inscrivant pas dans les voies prévues. 

Cependant, les progrès de la technologie, stimulés par cette course à l’intégration et à la 
miniaturisation, ont eu aussi des retombées dans des domaines plus éloignés des applications, 
voire fondamentaux. Ce furent les premières réalisations d’hétérostructures dans les années 
1970, et, aujourd’hui, la maturité impressionnante de certaines techniques (l’épitaxie par 
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exemple), l’audace de certaines autres (les techniques de champ proche). Le nombre de 
communications consacrées aux hétérostructures à la Conférence Internationale sur la 
Physique des Semi-conducteurs a cru exponentiellement de moins de 5 jusqu’en 1978, à 200 
vers 1988, représentant environ 50% des contributions. Depuis, ce pourcentage a tendance à 
saturer. À celle de Montpellier, en 1982, Pierre Aigrain a parlé d’une nouvelle jeunesse pour 

2 
O 
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O 
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.- 

L 
c 

1 c m  
ii - i 

Figure 1.1 : a) Loi de Moore, donnant le nombre typique de transistors par puce au cours des années. 
b) Transistors : i) le premier transistor, de taille centimétrique, 1947, Bell Laboratories ii) un transistor 
expérimental d’aujourd’hui, le MHBT (Metal Heterojunction Bipolar Transistor), 1993, L2M-CNRS. 

les semi-conducteurs. Aujourd’hui, on ne peut parier des matériaux semi-conducteurs sans y 
associer les microstructures qu’il est possible de réaliser avec ; ce qui est vrai, aussi, dans le 
domaine de l’optique. D’autre part, les applications envisagées pour les propriétés optiques 
des semi-conducteurs sont de plus en plus nombreuses. Enfin, la démarche du physicien s‘en 
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est trouvée renouvelée et les semi-conducteurs ont ouvert la voie à une généralisation de cette 
démarche dans les autres familles de matériaux, en particulier les métaux magnétiques. 

1.1 Propriétés électriques 

La théorie quantique des solides, qui dans un premier temps se place dans le cadre d'une 
approximation à un électron, établit donc que les états électroniques y sont groupés en bandes, 
ce qui les oppose aux atomes. Dans ces bandes, les divers états se distinguent par un vecteur 
d'onde k, assimilable au moment cinétique. Dans un semi-conducteur, ou un isolant, la 
dernière bande peuplée (bande de valence, BV) l'est complètement, ce qui entraîne, par le 
principe de Pauli, qu'il n'y a pas place pour un changement d'état, donc un changement de 
moment tel qu'une accélération provoquée par un champ électrique. Quant à la première bande 
vide (bande de conduction, BC), elle l'est aussi complètement, et donc, il n'y a rien à accélérer. 
La température, ou l'excitation optique par des photons d'énergie supérieure au gap, activant la 
promotion d'électrons de la BV à la BC, changent en principe cette situation de blocage 
électrique. Mais c'est surtout le dopage avec des impuretés électriquement actives qui est 
d'une immense importance pratique. 

Le paradigme du donneur est un atome 
d'arsenic noyé dans le cristal de silicium, et 
occupant la place d'un atome du matériau 
hôte, tétravalent. Étant pentavalent, une de ses 
liaisons ne sera pas satisfaite. I1 dispose donc 
dun électron supplémentaire, qui se trouve 
être faiblement lié. À température finie, cet 
électron sera donc disponible pour peupler des 
états de conduction. Pour décrire la situation 
(Cf. fig.l.2), on représente les états élec- 
troniques supplémentaires par un niveau 
"donneur", situé un peu en dessous de la 
bande de conduction, et donc susceptible 
d'être vide à température ambiante. De façon 
symétrique, un accepteur, par exemple du 
bore dans Si, liera un trou à l'état neutre, mais 
sera susceptible d'être ionisé à température 
ambiante, autorisant un courant électrique de 
trous. Ces états localisés ne sont évidemment 
pas caractérisés par un k unique comme les 
états des bandes. Cependant, ils sont souvent 

n i v e a u  d o n n e u r  
local i sé  

n i v e a u  a c c e p t e u r  + l o c a l i s é  

Figure 1.2 : Représentation des états électroniques du 
semi-conducteur dans un schéma à un électron, sur des 

"courbes de dispersion": énergie E en fonction du 
vecteur d'onde k. Les niveaux d'impureté localisés n'ont 

pas de k bien défini. 

d'énergie proche d'un extremum de bande, et sont donc construits par combinaison linéaire 
des états de bande avec une forte prédominance des états proche de l'extremum. Ils peuvent 
alors être décrits dans le cadre de l'Approximation de la Fonction Enveloppe (EFA) que nous 
utiliserons sur l'exemple des hétérostructures bidimensionnelles (2D). 

Une fois connues les densités d'états de valence et de conduction dune part, de donneurs 
et d'accepteurs d'autre part, la répartition des charges à l'équilibre se décrit donc à toute 
température par une fonction d'occupation de Fermi-Dirac. Elle se caractérise très 
synthétiquement par une température, bien entendu, et par un potentiel chimique, couramment 
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appelé niveau de Fermi, E,. Pour l’essentiel, on peut retenir que E, se situera aux environs de 
la BC dans un matériau dopé par des donneurs (de type n). et de la bande de valence s‘il est 
dopé par des accepteurs (de type p). Il n’est jamais inutile, même pour un opticien, de 
comparer le dopage de son matériau, ou ce qu’il peut en connaître, aux densités de 
photoporteurs créés par l’illumination. 

Dans un matériau pur, intrinsèque, E, sera situé dans le gap, équilibrant les densités 
d’électrons et de trous, en tenant compte des densités d’états différentes. Mais cette dernière 
situation est moins courante que celle des matériaux “semi-isolants”, où ont été introduits plus 
ou moins volontairement des centres profonds, qui fournissent une densité suffisante de 
niveaux isolés dans le gap pour interdire la conduction. En effet, mis à part le silicium, dont la 
technologie est très bien contrôlée, le dopa e des semi-conducteurs courants comme GaAs ne 
se contrôle bien que dans les gammes 10’ cm à 1019cm‘3. Quant aux plus exotiques, il faut 
être prudent et modeste. Dans le cas de couches minces (-1 pm) épitaxiées sur un substrat 
nécessairement beaucoup plus épais (500 pm), c‘est dans la couche mince qu’a lieu l’effet 
physique intéressant pour la recherche fondamentale (effet Hall quantique) ou pour les 
applications (transistor). Il est donc impératif d’assurer que le courant ne passe pas dans le 
substrat. C‘est une des servitudes de la technologie. 

Une autre de ces servitudes, que les opticiens ont parfois tendance à oublier, est 
l’existence dune surface assez mal contrôlée elle aussi. À la surface d’un semi-conducteur, les 
états électroniques sont modifiés profondément : liaisons pendantes, éventuelles recon- 
structions (ces liaisons pendantes se réarrangent), adsorption d’éléments étrangers (l’oxygène 
est un bon candidat), tout cela nous permet tout juste de soupçonner l’immense champ 
d’intérêt de la physique des surfaces [8]. Mais tout cela peut dépendre des conditions de 
préparation, de conservation de l’échantillon. .. en bref, c’est assez incontrôlable, et la 
passivation des surfaces de semi-conducteurs est un sujet de recherche en soi. 

f -  

1.2 Un exemple de dispositif électronique : le MES-FET GaAs 

Plutôt que d’explorer toutes les configurations possibles, ce qui irait bien au-delà des 
ambitions de cette présentation, nous pouvons nous intéresser au fonctionnement d’un 
dispositif électrique parmi d’autres, qui nous donnera un aperçu des possibilités offertes par la 
microélectronique, nous permettra de voir concrètement comment utiliser la notion de niveau 
de Fermi et introduira une mise en garde aux opticiens. 

Il s’agit d’un transistor à effet de champ de type “électrode métalliquehemi- 
conducteur ”, plus connu sous son acronyme anglais MES-FET (Cf. fig. 1.3 a). Il s’agira de 
G A S ,  un matériau effectivement utilisé en microélectronique (beaucoup moins que le 
silicium), mais que nous rencontrerons souvent dans ce cours d’optique. La couche active est 
épaisse, par exemple de 1 pm, dopée n, typiquement à 10’7cm-3. Pour qu’elle soit 
effectivement la seule couche active électriquement, nous avons déjà vu qu’il faut qu’elle soit 
déposée sur un substrat semi-isolant ou, dans le cas présent, de type p. Le niveau de Fermi 
s’égalisant entre couche active et substrat, la bande de conduction remontera vers l’intérieur 
de la structure, formant barrière au passage des électrons (Cf. fig. 1.3 b). 
Que se passe t-il maintenant à la surface? Dans GaAs, il se trouve le plus souvent que la 
surface comprend de très nombreux états situés à peu près au milieu du gap, disons Vs en 
dessous de la bande de conduction ; par très nombreux, il faut entendre une densité surfacique 
suffisante pour fixer le niveau de Fermi à cette énergie, quel que soit l’apport (réaliste) 
d’électrons dû au dopage. I1 en résulte que la couche active doit fournir des électrons pour 
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maintenir l’équilibre, sur une profondeur dépendant du dopage. C’est la couche désertée, 
ou zone de charge d’espace. 

Pour estimer sa profondeur, et le champ électrique qui y règne, plaçons nous dans 
l’approximation la plus simple : la densité de charge est pour l’essentiel celle des donneurs 

a) 

Couche n 

Substrat p 

BC 

C) 
2 

V 

métal semiconducteur 

Figure 1.3 : a) Schéma dun MES FET. On distingue la source S et le drain D reliés par le canai C, qui passe 
sous la grille G.  b) Profil de bande en fonction de la profondeur z à VG= O : la région n conduit. c)  Profil de 

bande à VG< O : la région n est désertée. 

ionisés : p = +eNd . En intégrant deux fois l’équation de Poisson, la chute de potentiel dans la 

zone désertée est donc une fonction quadratique de la profondeur z : 
V = (+eN$/ 22x0) (z - zo)2où la profondeur de la couche désertée est zo. On en déduit : 

zo = ( ~ V ~ E E O  /eNd)1/2 (1.1) 
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Pour fixer les idées, on peut noter que, dans GaAs, Vs est de l'ordre de 0.7 eV, et zo 
vaut environ 0.1 pm pour un dopage Nd - 1017cm-3. 

Le transistor est fabriqué à partir d'une telle couche (Cf. fig. 1.3 a). On la contacte (source 
et drain) avec des électrodes métalliques déposées sur des parties surdopées localement à 
quelques 10'' ~ m - ~ ,  et généralement recuites pour fournir un contact ohmique. La physique des 
contacts est complexe, mais on peut se contenter de vérifier que le courant passe ... Par contre, 
l'électrode de commande, la grille, consiste en un dépôt métallique plus délicat, qui va 
respecter l'intégrité du semi-conducteur. À l'équilibre, c'est-à-dire sans tension de grille 
appliquée, les deux niveaux de Fermi du métal et du semi-conducteur vont s'aligner. En 
l'occurrence, sur GaAs, il reste fixé sur les états de surface du milieu du gap. Chaque matériau 
fournira donc les charges nécessaires à cet équilibre. Du côté semi-conducteur, cela amène la 
création de la zone de charge d'espace, comme on vient de le voir. Du côté du métal, la densité 
électronique est de l'ordre de 1022~m-3 ; donc les perturbations de la structure de bande y sont 
imperceptibles. I1 résulte de cet équilibre la formation dun profil de potentiel pour les 
électrons très asymétrique : il s'agit dune diode Schottky, redresseuse car le courant reste 
faible sous tension de grille négative, et croît rapidement sous tension positive. Le 
fonctionnement du dispositif est simple à comprendre dans son principe. Une tension négative 
appliquée sur la grille n'injectera que peu de porteurs, mais déséauilibrera les deux niveaux de 
M, qui restent définis dans le métal d'une part, et dans la profondeur du semi-conducteur 
d'autre part, car tant qu'il reste des charges mobiles, le champ est négligeable. Ce n'est pas le 
cas dans la zone désertée, hors d'équilibre. Celle-ci s'élargira, diminuant la conductivité 
(Cf. fig. 1.3 c). On peut donc contrôler, pour l'essentiel, un courant avec une tension sous 
haute impédance. 

Cette discussion nous permet d'introduire une mise en garde. En se référant à 
l'expression (l . l) ,  on voit que la zone de charge d'espace dune structure GaAs varie de, 
typiquement, Ipm pour un dopage de 10'5cm-3, à 30 nm pour lO' '~rn-~. Et le champ 
électrique au milieu de cette zone, variera corrélativement de 10 kV/cm à 300 kV/cm. Ce 
champ peut être non négligeable dans la discussion de nombreux effets électro-optiques et non 
linéaires. Surtout, il est susceptible d'être écranté par la photo-injection de porteurs ; il suffit 
pour cela que la densité injectée soit comparable à la densité d'impuretés. Ce sera encore une 
source de non-linéarité ; encore faut-il en être conscient. L'exemple que nous venons de 
donner concerne un matériau bien contrôlé, bien connu, probablement le meilleur de ce point 
de vue hormis le silicium. Dans la plupart des autres cas, on ne pourra pas en savoir tant. Mais 
un problème mal contrôlé ne peut pour autant être ignoré. 

1.3 Propriétés optiques des semi-conducteurs 

Chacun sait que les semi-conducteurs sont transparents pour les photons d'énergie inférieure 
au gap. Les semi-conducteurs sont donc d'abord des isolants, avec un gap entre les derniers 
états peuplés et les premiers états vides (si l'on néglige les états d'impuretés). Mais, de même 
que pour leurs propriétés électriques, les propriétés optiques des semi-conducteurs usuels, 
reposent sur l'existence d'états électroniques bien délocalisés. C'est ce qui fait cet ensemble de 
matériaux si riche et qui a donné lieu à tant d'études originales. Ainsi, les excitations 
élémentaires du cristal seront au premier ordre, des paires électron-trou. De même, un état lié 
de donneur ou d'accepteur, relativement peu profond, sera assez semblable aux états 
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système quantique, rejoint celle de l'oscillateur classique. Dans un atome, une transition 
particulière possède donc une force d'oscillateur (quantité sans dimension) f O, 1. 

Un semi-conducteur est constitué d'environ Nat = 1023 atomes/cm3. Les transitions 
optiques entre bande de valence et bande de conduction peuvent, dans une certaine mesure, 
être vues comme dérivées des transitions atomiques. Donc, elles sont affectées d'une force 
d'oscillateur globale, par unité de volume, de l'ordre de f. Nat - loz2 cm-3. Mais ces 
transitions, parce que nous sommes dans un semi-conducteur, sont élargies comme les 
bandes, de l'ordre de AB=iOeV. En d'autres termes, la force d'oscillateur f "par atome" se 
trouve diluée sur chaque site en une force d'oscillateur par paire électron-trou (accessible 
optiquement). Il est donc souvent plus utile d'introduire la notion de force d'oscillateur par 
unité de volume et d'énergie. En moyenne, elle est de l'ordre de 1021 cm-3eV-1. Mais, la 
densité d'état de paires électron-trou n'est pas constante. On le verra, elle varie en bas de 
bande avec l'énergie comme E112 dans les matériaux massifs (3D). En supposant cette 
variation sur toute la largeur de bande (ce qui est osé), on montre facilement que, dans un 
intervalle d'énergieAE au dessus du gap, se trouve répartie une force d'oscillateur 
Fm = f.Nat (AE /AB), F sera donc 3.10'8 cm-3 pour les premiers 10 meV, 10'9 cm-3 pour les 
premiers 100 meV. 

Nous le verrons, cette force d'oscillateur de bas de bande est en fait regroupée sur une 
transition excitonique discrète, située à la distance R ( le Rydberg ) au dessous du gap. Lui est 
associée une force d'oscillateur suivant la loi ci dessus, soit : Fexciton = f .Nat (R / AB)3/2. Au 
passage de cette transition, on trouve donc un pic d'absorption et l'effet sur l'indice de 
réfraction est notable. Il s'agit là d'un effet fondamental pour les propriétés optiques des semi- 
conducteurs du moins à basse température. Ces dernières années, la réalisation 
d'hétérostructures a rendu possible l'observation de cet effet à température ambiante dans 
beaucoup de matériaux où ce n'était pas le cas, en particulier les semi-conducteurs III-V. 
L'effet a donc été a popularisé bien au-delà du cercle étroit des spécialistes fondamentalistes, 
jusque dans le domaine de la physique du dispositif. 

Quel est le domaine de validité du modèle d'oscillateur de Lorentz pour un semi- 
conducteur? Autrement posée, la question devient : quand peut-on moyenner les subtilités de 
la structure de bande? Ce sera le cas loin de la résonance avec le gap, ou bien aux échelles de 
temps très courtes, lorsque l'incertitude en énergie rend floues les dites subtilités. Le même 
type de raisonnement pourra s'appliquer pour savoir jusqu'à quel point il convient de connaître 
le détail des niveaux des hétérostructures. On en déduit a contrario que toute la richesse des 
matériaux semi-conducteurs et de leurs hétérostructures s'exprimera en optique non linéaire 
au voisinage des résonances et aux échelles de temps relativement longues. 

ZSTRUCTURE DE BANDE ET PROPRIÉTÉS GÉNÉRALES DES SEMI- 
CONDUCTEURS MASSIFS 

Après les considérations de symétrie qui vont suivre, nous pourrions dans le cadre restreint de 
ce cours considérer la structure de bande des semi-conducteurs comme donnée par des calculs 
et des expériences qui ne nous intéressent que secondairement. Il est cependant utile pour 
l'optique d'avoir une vision qualitative de l'origine des bandes. C'est pourquoi je  présenterai 
d'abord la méthode des "liaisons fortes", avant de donner une classification grossière des 
divers matériaux semi-conducteurs. 
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Plus tard, nous verrons que la démarche de "l'ingénieur en structure de bande" est au 
coeur de la physique des hétérostructures. Pour cet ingénieur, il faut des outils quantitatifs, 
même s'ils sont de validité plus limitée. Ce sont la méthode de perturbation k.p de Kane et le 
hamiltonien de Luttinger, qui seront présentés au paragraphe 3.3. 

O Z n  O C  

b 

Figure 2.1 : a) La structure cristalline du diamant (mais aussi de Si et Ge) est formée de deux réseaux cubiques à 
faces centrées (cfc) décalés. b) Un réseau cfc avec sa cellule unité, contient donc deux atomes dans le diamant. 
c) Ces deux sous-réseaux portent des atomes différents dans le cas de la blende de zinc (mais aussi de GaAs, 

CdTe,. . .). d) Le réseau réciproque est cubique centré. Notez les points de haute symétrie T,X,L, au centre ou au 
bord de la lere zone de Brillouin (Emprunté à Yu et Cardona[6]). 

2.1 Considérations de symétrie 

Pour aborder le problème de la structure électronique des semi-conducteurs, il est d'usage, 
comme en physique atomique, de se placer d'abord dans le cadre de l'approximation à un 
électron. Cette approximation, où l'action des noyaux et des autres électrons est représentée 
par un champ moyen est étonnamment efficace. On met ensuite en avant la périodicité du 
réseau pour expliquer le regroupement des états électroniques en bandes. Ce n'est peut-être 
pas vraiment indispensable, car les alliages désordonnés et même les matériaux amorphes ont 
des structures de bandes finalement assez proches des solides parfaits ; mais c'est bien 
commode pour préciser la forme générale des fonctions d'onde, grâce au théorème de Bloch. 

Dans un cristal, par définition, le potentiel effectif V auquel est soumis l'électron est 
périodique, ce qui s'exprime par V(r + R,,) = V(r) où r est le vecteur position de l'électron, et 
Rn un vecteur quelconque de translation qui laisse le réseau invariant. On sait que cette 
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proposition est équivalente à R, = niai  où les ai sont les vecteurs de base dune cellule 

unité (ou "maille") et les ni sont des entiers (Cf. fig. 2.1 a et b. Notez que la maille n'est pas le 

Le hamiltonien total, H =p2 /2m, +V(r) ayant la même propriété d'invariance par 
translation que V(r) , le théorème de Bloch n'exprime rien d'autre que la proposition suivante : 
il existe un ensemble de fonctions propres de l'énergie @ des translations du réseau. Des 
propriétés du groupe des translations du réseau, on déduit aisément [YC p. 161 que les valeurs 
propres des translations T(Rn) affectent la forme exp (ik.Rn), où k,  vecteur d'onde, est défini 
à un vecteur du réseau réciproque près. La notion de réseau réciproque s'impose facilement 
dans le problème. C'est le réseau des vecteurs d'onde g tels que g.Rn = 2nN (N entier). 
L'espace des k est donc lui aussi périodique, et l'on connaîtra toute la physique en n'explorant 
qu'une seule cellule unité du réseau réciproque, la zone de Brillouin (ZB). On trouvera sur la 
figure 2.ld une esquisse de la lkE zone de Brillouin d'une structure blende de zinc faisant 
apparaître quelques points remarquables qu'il est utile de savoir repérer. 

Si l'on choisit donc comme base l'ensemble commode formé par les fonctions propres des 
translations, chaque élément v(r) en sera caractérisé : 

- par les valeurs propres des opérateurs translations exp(ik.R,). 
- par d'autres nombres quantiques, symbolisés par l'indice h . 
Alors, vh,k (r + R n )  = eikJ vh,k (r) , qui ne diffère de vh ,k  (i)  que par un facteur de 

Satisfont à cette relation plusieurs formes de fonctions d'onde commodes, et d'abord la 

(2.1) 

i 

cube). 

phase, et qui est aussi fonction propre du hamiltonien avec la même valeur propre. 

fonction "de Bloch" : 
vk,k (r) = ~ - 1 1 2  eik-r UX,k  (r) 

où U X , k  (r) est invariante par les translations T(R,), donc a la même périodicité que le cristal. 
De plus, V est le volume du cristal, et la fonction d'onde est normalisée à 1 sur ce volume, ce 
qui impose la normalisation des Uh,k (r) à 1 sur la maille élémentaire. 

Pour prendre en compte le caractère fini du cristal, il est traditionnel d'imposer des 
conditions aux limites périodiques, du type vh ,k( r  + L i )  = v h , k ( r ) ,  où Li = Nia; est ia 
longueur totale du cristal dans la direction i. Cette démarche, dite de Born-von Karman 
(BVK), est la plus élégante au plan mathématique pour rendre compte des situations 
physiques où la taille (macroscopique) du cristal ne peut influer sur les propriétés 
microscopiques. Comme souvent, il faudra faire preuve d'un peu de sens physique pour 
trouver les critères du (c macroscopique ». Ce sera le cas lorsque la cohérence Quantique des 
fonctions d'onde ne peut être maintenue en pratique sur aucune des dimensions du cristal. 
Dans le cas contraire, où la taille du cristal est plus petite, au moins dans une direction, que 
cette longueur de cohérence, tout en restant assez grande par rapport à la maille élémentaire 
pour justifier l'approche de Bloch, on parle de méso-, micro- ou nano-structures. Alors, il faut 
bien sûr imposer aux fonctions d'onde des conditions aux limites adéquates : pour un nano- 
cristal isolé, ce sera l'annulation aux bords ; dans les hétérostructures, comme nous le verrons, 
ce seront d'autres plus subtiles mais qualitativement équivalentes. 

En tout cas, l'effet de ces conditions aux limites est de limiter la densité des k possibles et 
donc, à l'intérieur dune zone de Brillouin, de limiter leur nombre. On montre aisément que le 
nombre total de k possibles et physiquement différents est égal au nombre de cellules unités. 
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La première ZB est de dimension typique 27r/a, où a est la dimension de la maille élémentaire. 
Ces remarques permettent de connaître la densité d'états p par unité de volume de l'espace 
réciproque. On se restreindra pour l'instant à un matériau massif, 3D. Alors : p(k) = (L/2n)3, 
de sorte qu'on a bien : J 

anticipation une loi de dispersion parabolique E = A2k2 /2m,  il vient : 

p(k) d3k = (L/a)3. 
1 k E  ZB 

La densité d'états par unité d'énergie est une autre quantité importante. En supposant par 

p(E)dE = (L/2n)3 2~(2m/A2)3/2E1/2dE (2.2) 

m= 3/2 1 /2 -1/2 -3/2 

BC: 
s=1/2 St SJ- 

BV: HH LH LH HH 
J=3/2 x,? x.1 

1/43(X,J+42Z?) 1/43(X.?+dZZ$) 

J= 1 /2 1/43 (Z?-dZX,$) 1/43 (Z&-42X.?> 

Figure 2.2 : Fonctions propres du moment angulaire total, formant la base des états électroniques de centre de 

zone dans les semi-conducteurs cubiques usuels de type ZnS, GaAs, ... On a posé X f  = (X i iY)/T & . La lSre 
bande de valence (J = 312) est dégénérée en k = O, mais se sépare en trous lourds (HH) et légers (LH) en dehors. 

2.2 Aperçu sur la méthode des liaisons fortes 

Les calculs de bandes par la méthode des liaisons fortes sont fondés sur les mêmes idées que 
la méthode des combinaisons linéaires d'orbitales atomiques en chimie. Nous allons 
l'appliquer de façon irréaliste (Cf. la mise en garde 2.2.4.1), mais pédagogique, au cas dun 
matériau extrêmement ionique, et avec toutes les approximations confortables, pour 
comprendre qualitativement la construction de la structure de bande avec le minimum d'effort. 

2.2. I Orbitales atomiques 

Considérons donc un matériau très ionique, du type de la blende de zinc ZnS, dont la structure 
cristalline sert de paradigme à celle de la plupart des semi-conducteurs composés usuels. La 
liaison chimique peut se comprendre au premier abord en utilisant la vieille "règle de l'octet'' : 
les deux électrons 4.52 du zinc viennent compléter la couche 3 9 ,  3p4 du soufre. On a donc une 
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dernière couche pleine p6 qui va donner naissance aux bandes de valence, puis, à plus haute 
énergie, une première couche vide so qui donnera la bande de conduction. En ce qui concerne 
cette dernière, les deux états par cellule unité correspondent évidemment à la dégénérescence 
de spin. Pour les premières, trois orbitales p pointent selon les trois directions x,y,z, non 
arbitraires dans un cristal cubique. Elles sont douées d'un moment orbital et, tenant compte du 
spin, nous savons que les bons états sont ceux du moment angulaire total, J = L + S .  

Les états "atomiques" de départ seront donc convenablement caractérisés par leurs deux 
nombres quantiques du moment angulaire total, quantifié le long de la direction z. On les écrit 
comme sur la figure 2.2. Les notations qui y sont employées sont particulièrement adaptées à 
l'étude des transitions optiques entre bandes de valence et de conduction, avec leurs règles de 
sélection de polarisation. Selon les auteurs, on trouvera s, px, py, pz, p+, p-, ou bien, 
respectivement, S ,  X, Y, Z, X', X- , ces notations de la partie orbitale de la fonction d'onde 
étant éventuellement complétées par l'état de spin 1', k, (1' + &)/fi, etc ... 

Dans les atomes, déjà, la dégénérescence est levée par l'interaction spin-orbite entre les 
quatre états J = 3/2 et les deux états J = 1/2. Les premiers sont repoussés à haute énergie, et les 
seconds à basse énergie (on parle parfois de bande split-on. La force de l'interaction spin- 
orbite est liée à la charge du noyau. Elle varie donc beaucoup avec le numéro atomique de 
l'anion et, de fait, explique en grande partie les variations de gap entre semi-conducteurs d'une 
même famille à cation commun. 

2.2.2 Formation des bandes 

Revenons maintenant à la formation des bandes, dans une optique de liaison forte. Toute la 
physique est dans le recouvrement des orbitales atomiques (ph (r) de sites voisins, qui donne 
une pertinence à des combinaisons linéaires délocalisées, ayant les propriétés de symétrie 
appropriées à des fonctions d'onde du cristal. Compte tenu donc du théorème de Bloch, la 
proposition la plus simple est : 

y h , k  (r) = ~ - 3 1 2  eik.R. cph(r - R, ) (2.3) 
n 

qui devrait être fonction propre du hamiltonien du cristal : 
H(r)  = -h2V2  /2m0 + C Vo(r - R i )  (2.4) 

où mo est bien la masse de l'électron libre, Va est le potentiel "atomique", localisé, et où la 
somme court sur toutes les cellules du cristal. Pour simplifier à l'extrême, nous négligeons 
tout couplage entre différents niveaux "atomiques". C'est la raison pour laquelle nous n'avons 
pas sommé sur les indices de niveau h . Nous négligerons aussi tous les termes de couplage 
autres qu'entre premiers voisins, et nous supposerons les fonctions atomiques orthogonales 
entre elles, ce qui assure que les fonctions (2.3) sont déjà correctement normées. Alors, 
l'énergie associée à chaque fonction propre s'écrit : 

i 

Eh,k = V-1 ~ e i k . ( R , - R , ) ~ ( p h ( r - R m ) H ( r ) ( p h ( r - R n ) d 3 r  
n,m 

qui se décompose en : 
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Figure 2.3 : Schéma de quelques configurations de recouvrement entre orbitales S et P, et conséquences 
qualitatives sur le terme de couplage V. 

Les deux premiers termes, diagonaux, représentent l'énergie E h  des états "atomiques" 
abaissée par le couplage. Ils sont indépendants de k de par la condition 
a,, = O sauf si m = n . 

Le troisième (et on s'en tiendra là en négligeant les suivants) est non diagonal et 
représente le couplage VI entre premiers voisins (intégrale de recouvrement). Il dépend bien 
sûr du détail du potentiel, des fonctions "atomiques" de base, de leur direction (je pense aux 
fonctions p), et de la symétrie du réseau cristallin. Par exemple, dans le cas d'un réseau 
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cubique simple et pour une direction de k parallèle à un des côtés de la maille, il vient 
facilement : 

Eh,k = E'h+V1 x&,,n*l e i k . ( R n - b )  = E'h+Vh,pcos ka (2.6) 
n,m 

où l'indice p sera différent pour une liaison S-s , p-p,o ou p - p , ~  (Cf. fig. 2.3). 

2.2.3 Quelques enseignements de portée générale 

On peut maintenant voir quelles leçons tirer de cette théorie très simplifiée . Pour la 
discussion, il est utile de visualiser la situation, schématisée sur la figure 2.3. 

2.2.3.1 Pour chaque niveau atomique, ou moléculaire, discret, les N états localisés dégénérés 
des atomes découplés se sont répartis, avec l'introduction du couplage, en N états délocalisés, 
repérés par un indice k qui a la signification dun vecteur d'onde. Pour s'en convaincre, 
observons la fonction d'onde de type liaison forte (éq.2.3), elle-même très proche d'une forme 
"de Bloch" e i k . r x q h ( r  - R,) . Seule la partie exponentielle dépend explicitement de k. Aux 

faibles valeurs de k, elle est lentement variable à l'échelle de la maille, au contraire de la partie 
périodique. Tout se passe donc comme si l'électron sautait dun site à l'autre. Cependant, la 
relation E(k), parabolique aux petits k, s'exprime par une masse effective, qui n'a rien à voir 
avec celle de l'électron libre, mais dépend du recouvrement V : 

n 

m*= A2 / 2 ~ h , ~ a 2  (2.7) 
On le voit, un fort couplage entre atomes adjacents induit une grande largeur de bande, 

une faible masse effective, et donne plus de "corps physique" à cette réalité abstraite des états 
délocalisés. J'y reviens, c'est sans doute là que réside le bon critère de distinction entre semi- 
conducteur et isolant, plus que dans la largeur du gap. 

2.2.3.2 De même que l'hybridation des orbitales dans une molécule diatomique donne deux 
états liant et antiliant d'énergies différentes, de même les N états de Bloch qui forment la 
bande passent continûment d'un caractère à l'autre quand k augmente. À partir du signe de 
l'élément de matrice de couplage, on se convainc aisément que pour les états s ( de la bande de 
conduction), l'état de Bloch de k = O a l'énergie la plus basse. La situation est opposée pour 
les liaisons p-p,o de la bande de valence, dont la courbure est négative. Les mêmes résultats 
se retrouvent en considérant les variations spatiales de la fonction d'onde, qui doivent être 
minimisées pour abaisser l'énergie. (Cf. fig. 2.3) 

2.2.3.3 Les divers états de valence, classés selon leur moment orbital, ont un comportement 
très différents. Considérons par exemple (figure 2.2) les états 13/2,r13/2) , le moment orbital 
étant quantifié selon la direction k//z. Ils vont donner naissance à une bande relativement 
étroite (grande masse effective ), car le couplage sera pour une bonne part de type x. Par 
contre, pour les autres états I3/2,+1/2) et I1/2,+1/2) , les orbitales pz pointeront en partie les 
unes vers les autres, introduisant plus de caractère o dans la liaison et une masse effective plus 
légère. 
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Pour une discussion quantitative de ces effets, il vaut mieux considérer la structure zinc- 
blende que cubique simple [YC p.781. Cependant, nous voyons déjà apparaître la distinction 
entre une bande de trous lourds et deux bandes de trous légers (les deux premières étant 
dégénérées en k = O). Mais nous voyons aussi combien cette classification est dépendante de 
la direction de k. Une orbitale X+ sera "lourde" le long de kZ, en partie légère dans une 
direction perpendiculaire. Cette remarque n'est pas sans importance dans deux cas que 
rencontre souvent l'opticien : 

- Les cas d'excitation optique à haute énergie au dessus du gap : même dans le cas 3D, les 
paires électrons trous créées sont réparties dans l'espace des k en nappes de formes non 
évidentes, et qui dépendent de la polarisation (Cf. paragraphe 4.2. I). 

- Et surtout les structures bidimensionnelles, qui introduisent une direction de croissance 
privilégiée par rapport à laquelle tout est obligé de s'organiser : le vecteur d'onde, mais aussi 
le moment cinétique de rotation (Cf. section 3). 

2.2.4 Pour aller plus loin 

La portée de la discussion précédente peut-être étendue au-delà de cette approximation 
"liaison forte gt très ionique", dont l'intérêt est plus pédagogique que quantitatif, et ceci dans 
deux directions indépendantes. 

2.2.4.1 Vers les matériaux covalents La structure de bande d'un semi-conducteur élémentaire 
comme le germanium, de structure "diamant", peut se comprendre comme suit : la maille 
élémentaire comprend toujours deux atomes par maille, mais identiques. La formation des 
bandes peut être décomposée en deux temps. D'abord une hvbridation s ~ 3  de tyue 
moléculaire, puis l'élargissement en bandes par couplage d'une maille à l'autre. En pratique 
(YC p.91), les bandes de valence sont issues des orbitales p liantes et la bande de conduction 
des orbitales s antiliantes, et la "règle de l'octet'' prévoit un isolant. I1 en est de même pour les 
semi-conducteurs Ill-V et II-VI à gap direct les plus usuels ( G a s ,  CdTe,. . .), et en pratique 
les plus utilisés aujourd'hui pour la fabrication d'hétérostructures. Ce sont ces exemples qu'on 
aura en tête dans la suite de ce cours. Par exemple, les symétries des états de bande, s et p 
discutées plus haut, avec leurs conséquences qualitatives sur les masses effectives de trou, et 
aussi sur les règles de sélection des transitions optiques (Cf. parag. 4.2. I), restent des 
informations pertinentes. 

De fait, le caractère covalent de la liaison est prépondérant dans les semi-conducteurs III- 
V et IT-VI, même si l'ionicité prend de l'importance chez ces derniers. 

2.2.4.2 Vers les fonctions de Wannier La forme "liaison forte" de la fonction d'onde, de type 
de l'équation 2.3), présente un intérêt plus général. Elle permet de bien visualiser les 
situations où la localisation des fonctions d'onde joue un rôle important, par exemple autour 
d'impuretés ou dans les hétérostructures. En réalité, il est toujours possible décrire les 
fonctions de Bloch sous cette forme agréable, en utilisant la base des fonctions de Wannier : 

Yh,k(r)=eik.'uh(r)=N-112C &.Ri w h ( r - R i )  
R i  

où : 
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wh( r -R i )  = N - l / Z z  eik.Ri wh(r  - R i ) =  N-112z eik.(r-Ri)uL,k(r-Ri) 

sont les fonctions de Wannier ainsi définies. Les fonctions de Wannier sont labellées par un 
indice de bande et par un site du réseau réel, elles sont localisées autour de ce site, elles 
"ressemblent" à des fonctions atomiques, mais sont orthogonales entre sites voisins. Ce sont, 
en quelque sorte, les pseudo-fonctions atomiques qu'il faut pour penser en liaison forte tout en 
restant réaliste, puisque les fonctions de Wannier peuvent être construites sur les "vraies" 
fonctions d'onde de Bloch. 

k k 

2.3 Des goûts et des couleurs 

Il n'est pas question ici de prétendre présenter tous les semi-conducteurs imaginables. En 
réalité, on s'accorde en général à considérer que relèvent de la "physique des semi- 
conducteurs" des familles de composés très étudiées, certains disent trop. C'est un fait qu'avec 
les succès de ces travaux, sans aucun doute stimulés par les applications, on parvient à une 
précision de la description peu concevable dans d'autres domaines de la "physique de la 
matière condensée". Toutes proportions gardées, l'académisme de certains problèmes évoque 
ce qui a pu se faire en physique atomique. Quelqu'intérêt qu'on y trouve, encore faut-il 
reconnaître l'accomplissement que cela représente. Mais, rançon du succès, il faut reconnaître 
que pratiquer cette "physique des semi-conducteurs" nécessite un fond de connaissances 
préalables assez important pour décourager la curiosité à l'extérieur du domaine. C'est une 
remarque qui a été faite il y a déjà longtemps par J.J. Hopfield, lors de la Conférence 
Internationale sur la Physique de Semi-Conducteurs en 1972. Cependant, depuis, les progrès 
de l'expérimentation et de la technologie ont plusieurs fois fourni des occasions de 
renouvellement profond, permettant de rétablir le lien avec d'autres domaines de la physique. 

Après ces explications, je me sens autorisé à réduire ma présentation aux matériaux semi- 
conducteurs dont, en pratique, il pourra être question dans cette École. 

2.3.1 Le tout premier critère de classification est évidemment la nature de la bande interdite 
("gap"), direct ou indirect. Dans le premier cas, les états de base de conduction et de valence 
sont situés "en face" dans l'espace des k, et, le plus souvent, en k = O. L'absorption optique 
démarrera à cette énergie franchement, sans besoin de phonon intermédiaire pour satisfaire à 
la conservation du moment total. C'est donc, réciproquement, la configuration privilégiée des 
matériaux pour dispositifs émetteurs de lumière, a fortiori pour lasers. Mais les propriétés 
optiques des matériaux indirects ne sont pas pour autant à négliger. En effet, dune part il n'y a 
pas que des dispositifs émetteurs. Par exemple les cellules solaires, les détecteurs. Ensuite, des 
impuretés profondes ou des microstructures peuvent modifier significativement les propriétés 
émettrices d'un matériau indirect (GaP dopé N, Si poreux). En ce qui concerne le silicium, on 
comprend que les enjeux industriels induisent une pression formidable pour trouver des 
dispositifs optiques de fabrication compatible avec sa technologie. 

Il semble impossible d'expliquer "avec les mains" pourquoi un matériau est direct ou 
indirect. Il y a l'exemple de la série GaAs (direct)/ GaP (indirect)/ GaN cubique (direct), bien 
difficile à comprendre simplement. Autre exemple, le silicium présente son minimum de BC à 
85% de la ZB dans la direction [OOI] de l'espace réciproque ; mais dans le germanium, de la 
même colonne du tableau périodique et qui cristallise de la même façon, ce minimum est situé 
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au bord de la ZB dans la direction [ 1 1 11. La raison en est sans doute que les états de grands k 
font intervenir des interférences subtiles entre les influences des seconds voisins. Par contre, 
on comprendra aisément qu'un extremum de bande se situe volontiers en un point de haute 
symétrie de la zone de Brillouin, en r ou, à défaut, en X ou L, avec donc plusieurs vallées 
dégénérées. Dans ces derniers cas, chacune de ces vallées sera caractérisée par une masse 
effective très anisotrope. 

2.3.2 Le second critère de classification important du point de vue de l'optique est bien 
entendu la valeur du gap, qui fixe le domaine de longueur d'onde d'intérêt principal du 
matériau. De plus (Cf. parag. 3.3.2), la valeur du gap direct n'est pas sans relation avec la 
masse effective de conduction en cet endroit, et donc avec l'énergie de liaison excitonique, 
une quantité importante pour beaucoup de phénomènes optiques. En pratique, on se 
préoccupera peu des phénomènes excitoniques dans les semi-conducteurs à petit gap, 
typiquement inférieur à 0,5 eV. 

2.3.3 Un troisième critère est l'ionicité. De façon générale, elle accroît la valeur du gap par 
rapport à la liaison covalente. Elle accroît aussi l'interaction "de Frohlich" entre électron et 
phonon optique longitudinal (LO), qui est médiatisé par le champ électrique. Ce n'est pas sans 
importance pour la relaxation des porteurs [YC p.1251. 

Ce critère d'ionicité est en partie relié à la "famille" à laquelle se rattache le semi- 
conducteur au regard des colonnes du tableau de Mendeleiev (III-V, II-VI...) Mais l'intérêt de 
cette classification, la plus utilisée, repose surtout sur les contraintes de la technologie et de la 
fabrication. D'une part, les problèmes métallurgiques sont voisins au sein dune même 
famille ; et aussi, ne l'oublions pas, les composants dune famille sont en général des dopants 
pour l'autre, donc actifs à l'état de trace. D'autre part, les possibilités d'ingénierie offertes par 
les alliages et les hétérostructures s'expriment pour l'essentiel au sein dune même famille, si 
l'on veut rester dans le cadre confortable de la "physique des semi-conducteurs", où beaucoup 
de notions communes restent pertinentes. Cet aspect des choses a pris récemment tant 
d'importance qu'on parle aujourd'hui de la famille des semi-conducteurs IV-IV, pour évoquer 
la filière Si/Ge/C. 

La famille des semi-conducteurs élémentaires comprend certes phosphore, soufre, 
sélénium et tellure, mais elle est dominée par les éléments IV, le silicium s'étant finalement 
affirmé hégémonique avec le développement de la microélectronique, probablement pour des 
raisons technologiques (l'oxyde Si02 étant un isolant et un passivant extraordinaire) et aussi 
économiques. L e  germanium a été également beaucoup étudié. Tous deux sont restés pendant 
des décennies des paradigmes de la physique des semi-conducteurs, bien qu'ils soient des 
matériaux à gap indirect, à une époque où les propriétés optiques étaient plutôt négligées. Ils 
cristallisent dans la structure "diamant", formée de deux sous-réseaux cubiques à faces 
centrées (Cf. fig. 2. I). Paradoxalement, dans le domaine des alliages et de l'hétéroépitaxie, la 
Nature n'a pas été aussi bienveillante pour la filière IV-IV /Si que pour les III-V : les idées 
furent nombreuses, mais les succès plus rares et, aujourd'hui encore, ces études restent, 
relativement, peu développées. 

Les semi-conducteurs composés III-V ont souvent un gap direct, mais pas toujours, en 
particulier du côté des grands gaps (AIAs, GaP). Leur structure cristalline est le plus souvent 
cubique zinc-blende, dérivée donc de la structure "diamant". Ils ont acquis ces dernières 
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années une grande importance, car se prêtent bien à l'hétéro-épitaxie et à d'autres opérations 
technologiques (dopage en particulier) nécessaires pour la réalisation de structures 
artificielles. Ce sont aujourd'hui par excellence les matériaux du "band-gap engineering", et, 
en particulier, de l'optoélectronique. Les familles de structures les plus étudiées sont : 

- la filière élaborée sur substrat GaAs : GaAs/AlGaAs/InGaAs, intéressante dans la 
région de longueur d'onde 0.7- 0.9 pm, dont la technologie est toujours la plus avancée, et qui 
sert de banc d'essai à la plupart des nouvelles idées. 

- la filière élaborée sur InP: GaInAs/AlInAs/InP, active dans la fenêtre de longueur 
d'onde 1.3-1.5 pm qui intéresse les télécommunications. 

- les nitrures. Plus récemment des succès spectaculaires et inattendus dans le domaine de 
l'émission bleue ont relancé l'intérêt pour GaN et sa famille. Notons que la forme cristalline 
usuelle de ces matériaux est hexagonale, de type Wurtzite, comme certains matériaux II-VI. 

Avec les semi-conducteurs II-VI et I-VU, I'ionicité est de plus en plus marquée ce qui a 
de nombreuses conséquences : 

- métallurgiques, avec en particulier la difficulté de doper, de prendre des contacts. 
- structurales, avec beaucoup de composés à grand gap de structure Wurtzite. Elle est 

finalement assez semblable à la blende de zinc du point de vue des liaisons élémentaires et la 
physique est assez proche. Cela abaisse la symétrie, la dégénérescence trous lourds-légers en 
k = O  est levée, ce qui modifie les règles de sélection sans changer fondamentalement les 
choses. I1 faut de plus noter que les phases cubiques de ces composés sont souvent accessibles 
aujourd'hui en épitaxie "forcée" sur un substrat cubique (croissance pseudomorphique). 

- électroniques et optiques avec beaucoup de grands gaps et des effets excitoniques très 
marqués. 

À ces deux familles, on peut adjoindre C u 0  et Cu,O, semi-conducteurs à grand gap bien 
connus, mais peu remarqués pour leurs perspectives d'application. Notons enfin que les 
composés II-VI à base de Te, Se, S sont entrés eux aussi, depuis le début des années 80, dans 
l'ère de l'hétéroépitaxie et des possibilités d'ingénierie qu'elle offre. 

I1 faut une mention spéciale pour les composés du mercure. D'une part, la famille des 
alliages HgCdTe reste remarquablement accordée en maille sur le substrat CdTe. D'autre part, 
à cause de la très grande masse du cation, pathologique en quelque sorte, HgTe est un semi- 
conducteur à gap nul et les alliages fournissent donc une palette de gaps ajustables entre O et 
1,6 eV, avec de grandes possibilités d'application dans le domaine de l'optique infrarouge. 

Enfin, citons rapidement quelques composés moins étudiés. Les sels de plomb de type 
PbS sont aussi des semi-conducteurs à petit gap, direct, mais situé au point L de la zone de 
Brillouin. Les matériaux III-VI, de type GaSe, sont lamellaires, avec donc une grande 
anisotropie des propriétés électroniques et optiques. 

2.3.4 Les semi-conducteurs magnétiques 

Sans aller trop loin dans l'exotisme, on ne peut oublier de présenter les semi-conducteurs 
magnétiques. Les plus étudiés ont d'abord été les matériaux de type EuO, aux propriétés 
magnétiques intéressantes (ferromagnétisme), issues des couches f de l'europium. Mais une 
mention spéciale doit être faite dans cette École aux alliages "semimagnétiques" ou 
magnétiques dilués (DMS) de type CdMnTe. Leurs propriétés magnétiques semblent moins 
riches, mais l'introduction progressive du magnétisme permet justement de maintenir leur 
caractère de "bons" semi-conducteurs, propices à des études assez fines. De plus, ils s'insèrent 
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bien dans la famille des semi-conducteurs II-Vi susceptibles de s'épitaxier les uns sur les 
autres pour former des hétérostructures alliant des matériaux magnétiques et non magnétiques. 

Energie(eV) 

Champ Magnétique(T) 

Figure 2.4 : a) Spectres de magnétoréflectivité de CdMnTe pour diverses polarisations en configurations 
Faraday (W/kz, d, O-) et Voigt (Hlk,, n). b) Énergie des transitions en fonction du champ. On reconnaît la loi 

d'aimantation de Brillouin. (D'après J. Gaj.[i2] ) 

L'essentiel de leurs propriétés physiques peut être compris à l'aide des notions présentées 
jusqu'ici. Pour rester concret, je m'appuierai sur l'exemple de CdMnTe, dont la réputation et 
l'utilisation ont débordé le cercle des spécialistes. La structure électronique de l'atome 
manganèse est 3d5, 4s2. Du point de vue des couches externes qui participent à la liaison, il 
peut être considéré comme isoélectronique du cadmium, la couche d5 incomplète et 
responsable du magnétisme restant pratiquement non perturbée. 

Les états délocalisés des bandes moyennent le potentiel désordonné de l'alliage assez 
raisonnablement pour rester délocalisés et donc satisfaire la loi de Végard (Cf. parag. 3.1.1). 



Optique des semi-conducteurs 23 

Le gap E, s'accroît, à peu près .linéairement, avec la concentration de Mn, et les propriétés du 
semi-conducteur s'en déduisent sans malice. Dans le cas de Cd,-,Mn,Te, on sait incorporer 
jusqu'à 70% de Mn avant qu'une transition de phase ne perturbe cette vision simple, et on peut 
écrire : E, (x) = E, (O)  + xAG ( =, pour CdMnTe, 1 3  eV + x 0,8 eV) 

Quant aux états localisés des couches d, ils sont responsables des propriétés magnétiques. 
En l'occurrence, CdMnTe est paramagnétique avec une forte tendance antiferromagnétique, 
qui entraîne à très basse température, un comportement de verre de spin. Dans la plupart des 
cas, l'aimantation s'exprime en fonction du champ magnétique par une loi de Brillouin 
modifiée de façon phénoménologique : M = NoxSoBy2[H/(T + TAF)] où : 
- No x est la concentration volumique de Mn, 
- So est la valeur effective du spin associée à chaque atome Mn ; aux faibles concentrations, 
elle vaut 512 , la valeur de l'atome isolé ; elle diminue avec la concentration, rendant compte 
en partie de la tendance antiferromagnétique dans ce milieu désordonné. 
- B,, (H/T) est la loi de Brillouin qui décrit le paramagnétisme dun ensemble de moment 512 
indépendants [ 1 11. La température TAF, positive, complète la description de la tendance 
antiferromagnétique 

L'originalité de ces matériaux apparaît quand on en vient aux propriétés magnéto- 
optiques. Celles-ci se caractérisent par un clivage (splitting) de spin des états de conduction et 
de valence proportionnel à l'aimantation et vite gigantesque, de l'ordre de plusieurs dizaines de 
meV par tesla. Souvent, il est légitime de négliger les autres effets associés au champ 
magnétique, effet Zeeman normal, et quantification de Landau. Cet effet, appelé un peu 
improprement "Zeeman géant", est dû à l'interaction d'échange entre états d d'une part, s ou p 
d'autre part. On peut représenter cette interaction par un hamiltonien de type Heisenberg : 
He, =E - J(r-Ri) o . S i ,  où r et O sont les opérateurs position et spin de l'électron 

(délocalisé) des bandes, et Ri et S ceux des couches d (localisées) des ions Mn. J est 
l'opérateur d'échange s-d ou p-d, selon la bande concernée. Il s'en suit que les extrema de 
bande sont clivés selon : 
Ac = NO a x  SM^) oc pour la bande de conduction, et 
Av  = N o  p x  SM^) Q, pour la bande de valence, 
où NO est la densité de site cation, et a et p sont respectivement les intégrales d'échange s-d et 
p-d sur la maille unité, de type (YI JIY) . Dans une théorie de champ moyen tout à fait 
légitimée par l'expérience, leur valeur est indépendante de la concentration. Elles sont en 
pratique proches d'un matériau à l'autre. 

Pour CdMnTe, N0a=0,22eV et NoP=-0,88eV. Il est remarquable que le signe de 
l'échange est opposé pour les deux bandes. <SMn> est l'aimantation exprimée en valeur 
moyenne du spin des ions Mn, au maximum 512. 
oc (et O,) est la valeur moyenne du spin dans l'état considéré, et non pas la valeur (propre) du 
moment orbital. Ces deux quantités sont, dans une structure cubique, strictement 
proportionnelles, comme on peut s'en convaincre sur les fonctions de la figure 2.2. I1 n'en va 
pas toujours de même, et il faudra être prudent, dans un matériau hexagonal ou une 
hétérostructure. 

De ce clivage de spin résultent bien sûr des propriétés magnéto-optiques géantes. En 
effet, à chaque couple d'états de valence et conduction, états propres du moment orbital, sont 
associées des transitions optiques sélectionnées en polarisation, comme on l'expliquera plus 
en détail dans la section 4, et comme l'illustrent les résultats expérimentaux de la figure 2.4. 

I 
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Ces différences d'énergie entre transitions optiques de polarisations différentes entraînent un 
dichroïsme et une biréfringence circulaires induits (effet Faraday) eux aussi "géants". 

3. LES HÉTÉROSTRUCTURES À BASE DE SEMI-CONDUCTEURS 

Malgré quelques travaux précurseurs de grande importance, on peut considérer que c'est à la 
fin des années 70 qu'a vraiment éclaté la révolution des hétérostructures artificielles 
fabriquées à base de semi-conducteurs. Elle a apporté un renouvellement des thématiques, la 
multiplication des possibilités et de nouvelles perspectives d'applications. Cela a été possible 
grâce aux progrès de la technologie, et d'abord de l'épitaxie, et a beaucoup modifié l'exercice 
du métier de chercheur: il fallut travailler plus à la manière d'un ingénieur, dans des 
laboratoires richement dotés mais sachant regrouper des équipes pluri-disciplinaires. 

Deux livres, pour qui voudra approfondir 
la physique des hétérostructures bidimen- 
sionnelles, restent un bon fondement malgré 
leur relative ancienneté. En effet, ils ont été 2.8 Al,Gal-,As 
écrits après la période la plus féconde du 
début des années 80. il s'agit du livre de 

grouper de nombreux résultats théoriques, et 
du cours de l'École des Houches de 1985 

sujets (matériaux contraints, phonons, pro- 
priétés de transport.. .) 

3.1 Les fondements 

I ' I ' I ' I ~  r 

Bastard [ 131, surtout intéressant pour re- I, 
2,4 

. 

[14], qui présente un spectre plus large de f4 X 

3.1.1 Les alliages 1.6 1/ - Cette révolution repose d'abord sur les 
"bonnes" propriétés de beaucoup d'alliages ; il 0.0 0,2 0.4 0.6 0,8 1 
s'agit bien entendu d'alliages semi-conduc- X 
teurs unissant deux matériaux de la même 
famille, en est G~,- ,A~,A~,  où figure 3.1 : Variation de l'énergie des minima r,X et L 

pour l'alliage désordonné A1,Gal.,As en fonction de x, Ga et Al sont isoélectroniques. Je noterai à = 300K. L'origine des énergies est pBse au sommet 

souvent lorsqu'il n'y a pas de la bande de valence. L'intersection des courbes 
d'ambiguïté. Parmi les PIUS populaires, il faut associées à r et x est située vers x = 0.4. On remarque 
citer aussi G&As, AlInAs et même les un écart à la loi linéaire de Végard, appelé "bowing". 

quaternaires GaAIInAs, accordés en maille sur 
hP (utilisés pour l'optique à 1,3-1,5 pm des télécommunications), CdZnTe, (composant de 
base des hétérostructures II-VI), CdMnTe (magnétique dilué), HgCdTe (détecteurs 
infrarouge), CdSSe (filtres optiques dans la région du visible), SiGe (permettant d'introduire 
des hétérojonctions dans l'électronique silicium). Au premier ordre, et s'il n'y a pas de 
transition de phase cristalline, ils se comportent comme des matériaux de propriétés 
moyennes, interpolées linéairement entre celles des deux parents : c'est la loi de Végard, qui 
concerne les parapiètres de maille, mais aussi les énergies des bandes et tout ce qui en découle 
plus ou moins (masses effectives, constante diélectrique...). Il faut cependant prendre la 
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précaution de comparer ce qui est comparable, c'est-à-dire les propriétés des bandes aux 
mêmes points de la zone de Brillouin. On le voit sur la figure 3.1 dans le cas de GaAIAs. 

Cette loi, lorsqu'elle s'applique aux propriétés électroniques implique que les états soient 
bien délocalisés et moyennent les irrégularités du potentiel, les deux aspects étant reliés 
intimement. Alors, les effets d'alliages pourront être soit négligés, soit traités en perturbation. 
Par exemple, on introduira une contribution supplémentaire à la diffusion des porteurs, ou une 
largeur en énergie et en k des courbes de dispersion. Ou bien encore, on raisonnera à partir 
d'états localisés, sur des distances grandes par rapport à la maille élémentaire ; cela permet de 
les construire à partir des états délocalisés, dans l'esprit de I'EFA (Cf. parag. 3.1.4). 

Il faut cependant savoir qu'une foi aveugle en la loi de Végard peut apporter de grosses 
surprises. Dune part, certains alliages sont le siège de phénomènes de démixtion des atomes 
qui conduisent à un ordre spontané ; c'est observé, par exemple, avec l'alliage GaInP, 
intéressant car épitaxiable sur GaAs sans contenir d'aluminium. D'autre part, certaines 
substitutions d'éléments isoélectroniques ne se passent pas "bien". C'est le cas, connu depuis 
longtemps, de l'azote dans Gap, qui forme, à l'état d'impureté, un piège très profond pour les 
électrons de conduction. La localisation se fait sur une distance qui n'est pas grande par 
rapport à la maille ; en conséquence, l'état lié mélange des états de toute la zone de Brillouin, 
ce qui d'ailleurs confère à ce matériau indirect de bonnes propriétés d'émetteur de lumière. 
Pour des raisons sans doute similaires, les alliages GaAsN, qui sont étudiés depuis peu, 
comportent des déviations considérables à la linéarité : en partant de GaAs (gap = 1.4 eV), le 
gap de GaAsN commence par diminuer jusque, semble-t-il, moins de 1 eV avant, 
probablement, de remonter vers celui de GaN (3 eV). 

3. I .2 L'épitaxie. 

Un autre prérequis pour la physique des hétérostructures est la possibilité de réaliser de 
bonnes épitaxies. L'épitaxie idéale pourrait être considérée comme une vue de l'esprit, mais 
c'est un fait que la Nature nous la laisse entrevoir. Elle repose sur la continuité du réseau 
cristallin au travers de l'interface, celle-ci étant aussi abrupte et plane que possible. Comme 
pour les alliages, on comprend que dans la plupart des cas, l'épitaxie allie des matériaux de la 
même famille et aussi de même structure cristalline (le plus souvent cubique zinc-blende). 
Pour l'ingénieur en structure de bande, des tableaux tels celui de la figure 3.2 sont une source 
d'inspiration. Source partielle, car il est difficile d'y faire figurer toutes les informations de la 
structure de bande, gap direct ou indirect, décalage de bande entre les divers matériaux ... 

La continuité du réseau ne peut être maintenue sur de grandes épaisseurs que si les 
matériaux ont à très peu près (<1/1000) les mêmes paramètres cristallins naturels, c'est-à-dire 
à l'état massif. C'est le cas pour GaAs, AlAs et leurs alliages et, dans ude moindre mesure, 
pour HgTe, CdTe et leurs alliages. Mais l'utilisation d'alliages de concentration 
judicieusement déterminée permet de contourner cette difficulté ; les meilleurs exemples en 
sont Gao~,Ino,5,As et A10,,,Ino,5,As, tous deux accordés sur InP. 

Lorsque le désaccord de maille reste, typiquement, inférieur à 1%, il est souvent possible 
de faire croître des couches peu épaisses, des puits quantiques par exemple, dont la structure 
se déforme élastiquement sous l'effet de la contrainte pour adapter les paramètres de maille 
dans le plan. On parle de croissance pseudo-morphique, la structure pouvant rester 
d'excellente qualité, avec une densité limitée de défauts ponctuels ou étendus. Il n'en est plus 
de même au-delà dune épaisseur critique, où la couche minimise son énergie élastique, relaxe 
plastiquement, en émettant des dislocations. Cette épaisseur critique est, grosso modo, 
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Figure 3.2 : Largeur du gap en fonction du paramètre de maille (cubique ou hexagonale) pour divers matériaux 
et alliages. N'apparaissent pas sur ce genre de schéma des quantités intéressantes comme les décalages de bandes. 

(Emprunté à C.F.Klingshirn [5] p.147) 

inversement proportionnelle à la densité d'énergie élastique stockée, donc au désaccord. Mais 
comme la génération de dislocation nécessite le franchissement de barrières d'énergie, elle 
peut être dépassée dans certaines conditions de croissance, laissant la couche contrainte en 
équilibre métastable. Au contraire, une fois relaxée, la couche contient une densité élevée de 
dislocations, souvent incompatible avec de bonnes propriétés électroniques et optiques. 

Ajoutons ici que le terme pseudo-morphique et les considérations ci-dessus peuvent 
s'appliquer aussi à d'autres modes de croissances forcées par le substrat, comme des structures 
cubiques pour un matériau naturellement hexagonal. 

Au-delà dun désaccord de l'ordre du pour cent, on entre dans le domaine des croissances 
exotiques, souvent difficilement prévisibles, mais qui peuvent révéler de bonnes surprises. Par 
exemple, dans le système InAs/GaAs, caractérisé par un désaccord de maille de 7%, la 
croissance s'effectue en îlots, sans génération de dislocations. Leur taille est encore 
imparfaitement contrôlée, mais ce sont de bons exemples de "boîtes quantiques". 

Ne nous y trompons pas. Aucune technologie n'est parfaite. Lépitaxje GaAdGaAlAs a 
été bien sûr l'objet des études les plus détaillées pour apprécier concrètement les écarts à 
l'idéalité de la structure. Les résultats dépendent en grande partie de l'expérience en cause. 
Nous sommes par excellence dans le domaine quantique, où il ne peut être question d'isoler la 
connaissance de l'objet de la nature de la sonde. Autrement dit, même la caractérisation des 
structures peut mettre en jeu les techniques les plus sophistiquées 

Une bonne façon d'appréhender cette réalité est de faire l'historique des études sur la 
rugosité et la gradualité des interfaces dans ce système école. Depuis la fin des années 70, on 
sait par des études de photoluminescence que la hauteur moyenne des rugosités d'interface est 
dune monocouche. En effet la raie de recombinaison d'exciton était d'une largeur variable 
avec l'épaisseur du puits, correspondant à 1' incertitude introduite par de telles fluctuations de 
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l'épaisseur [ 151. Ceci renforcait l'idée, acquise par les caractérisations in situ de diffraction 
d'électrons par la surface, dune croissance EJM bidimensionnelle, couche par couche. Puis, 
on observa [16] non pas une raie large, mais plusieurs raies fines, dont l'écart en énergie 
correspondait à une monocouche. il en fut déduit que la taille latérale des îlots d'épaisseur 
pouvait varier grandement en fonction des conditions de croissance : 
- d'une situation "lisse", aux très grands îlots presque découplés électroniquement, 
- à une situation "rugueuse", où la taille des îlots est comparable à la longueur des cohérence 

- et à une situation "pseudo-lisse", à très fine rugosité moyennée comme un alliage. 
La longueur de cohérence des excitons a rapidement été assimilée au rayon de Bohr, alors 
qu'il s'agit d'une notion qui affecte le mouvement d'ensemble de I'exciton, ou de tout autre 
particule (électron, phonon.. .). Cette erreur est aujourd'hui ancrée dans le vocabulaire 
courant, mais a été relevée et a suscité des analyses théoriques du phénomène nettement plus 
solides [ 171. 

Plus tard, a été mis en évidence [I81 le rôle de la gradualité, par le confinement des 
phonons LO, et qui semble avoir pour origine principale l'échange des atomes dans les deux 
premières monocouches du front de croissance. Une bonne synthèse de ces questions a pu être 
réalisée vers le début des années 90 [19], jusqu'à ce que l'avènement récent des techniques de 
microluminescence [20] permettent d'approfondir, ou de compliquer encore les choses. 

En résumé, I'épitaxie de couches bidimensionnelles a joué un rôle moteur dans la 
révolution des hétérostructures, et continue de fournir une majorité des structures pour 
l'optique. Cependant, il faut mentionner les autres technologies qui l'accompagnent. 

des excitons. 

3.1.3 Les autres technologies. 

Ce sont dabord les techniques de la microfabrication et, en particulier, de la micro- 
électronique : lithographie optique et électronique, masquage, implantation localisée, gravure 
chimique ("humide") et ionique ("sèche"). Au laboratoire, elles viennent souvent, mais pas 
exclusivement, en complément de l'épitaxie pour définir des structures dans le plan, tels que 
motifs pour les expériences de transport électronique, dispositifs électro-optiques, détecteurs, 
modulateurs ou émetteurs de lumière, fils et boîtes quantiques. Elles sont souvent assez 
lourdes, mais relativement contrôlables. Elles sont bien adaptées aux Sciences de l'Ingénieur. 

Ensuite, il faut mentionner les usages extrêmes de l'épitaxie pour réaliser des structures 
de dimensionnalité inférieure à 2. C'est le cas des îlots InAs/GaAs déjà cités, où on utilise 
astucieusement les tendances naturelles au facettage de la croissance. On parle de croissance 
"auto-organisée". C'est aussi le cas de la croissance sur surface "vicinale", légèrement 
désorientée par rapport à un plan principal du réseau. Une telle surface comporte un réseau de 
marches monoatomiques qui fourniront des sites de nucléation privilégiée aux "adatomes" 
déposés pendant l'épitaxie. On parvient ainsi, en modulant la nature des "adatomes", à 
abaisser la symétrie bidimensionnelle de la couche. Dans cette catégorie, on peut aussi ranger 
la croissance dans des sillons en V préalablement gravés de façon adéquate. On parvient, en 
jouant sur les différentes propriétés de facettage de GaAs et AIAs, à réaliser des fils 
quantiques. 

Enfin, n'oublions pas tout un ensemble de techniques variées, souvent modestes et 
astucieuses, qui permettent de réaliser de très beaux objets. On peut citer la manipulation 
d'atomes par des techniques de microscopie à pointe, et aussi, plus utiles dans le domaine de 
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l'optique, le remplissage des zéolithes ou des opales. Il y a aussi l'exemple des techniques sol- 
gel qui permettent de réaliser des nanocristaux noyés dans une matrice transparente. 

3.1.4 La théorie EFA (Approximation de la Fonction Enveloppe). 

C'est un peu par provocation que je cite une théorie parmi les fondements qui ont rendu 
possible le développement des hétérostructures. Bien entendu, c'est une théorie limitée, 
nécessairement approximative, parmi d'autres plus fondamentales, plus proches des premiers 
principes. Mais elle a d'abord le mérite d'être intuitive et utilisable quantitativement par tout 
expérimentateur. Ensuite elle fournit dans la plupart des cas des résultats numériques de 
précision suffisante, nous verrons plus loin pourquoi. C'est donc par excellence l'outil de 
<< l'Ingénieur en Structure de Bande », car, en ce domaine, il n'y a guère eu de réalisation sans 
prévision. 

Il est utile dès maintenant den présenter le principe sur le cas simple dune bande 
présentant un extremum non dégénéré en k = O, par exemple la bande de conduction de GaAs 
et de G%,,Alo,3As. Nous avons vu (éq.2.1) que la forme générale des fonctions d'onde (de 
Bloch) du cristal infini était : 

où 1 est l'indice de l'extremum et où uL,k(r)est périodique, comme le potentiel du cristal, 
donc rapidement variable à l'échelle de la maille élémentaire. Dans la région de l'espace des k 
proche de l'extremum k = O, il est raisonnable de supposer que les fonctions u ~ , k  (r) ne 

dépendent pas de k : uh,k(r) = uL,o(r). De plus, l'exponentielle eik.r, appelée fonction 
enveloppe, est alors lentement variable, et l'énergie des états suit une loi parabolique de masse 
effective E = Azkz /2m.  On peut donc considérer que tout se passe comme si l'électron se 
déplaçait dans l'espace libre, avec une fonction enveloppe qui joue le rôle de sa fonction 
d'onde, à deux détails d'importance près : la masse effective m, et l'énergie potentielle, égale à 
l'énergie de l'extremum. 

Dans une hétérostructure, par exemple un puits quantique bidimensionnel de largeur L 
formé du matériau A entre deux barrières du matériau B, l'approximation de la fonction 
enveloppe consiste à écrire les fonctions donde sous la forme : 

(3.1) 
où h , n ( r )  est lentement variable, et n représente l'ensemble des nombres quantiques qui 
labellent l'état, comme le faisait le vecteur d'onde dans le matériau massif. Cette fonction 
enveloppe est fonction propre du hamiltonien effectif H(r) = - A 2 V  /2m,ff.(z) + Veff.(z), 
avec une énergie potentielle et une masse effective dépendant de z, la direction de croissance. 
La signification de cette forme de fonction d'onde est illustrée par la figure 3.3. Ceci repose 
sur l'hypothèse, forte, que les fonctions rapidement variables sont non seulement 
indépendantes de k, mais aussi les mêmes dans les deux matériaux : 

v a , k  (r) = V-1'2 eik.r U&,k (r) 

R , n  (r) = 5 , n  (r) UL,O (r) 

(r) = (r) (3.2) 
Une autre approche pour introduire I'EFA, parfaitement complémentaire, est encore plus 

parlante. Elle repose sur l'écriture de la fonction d'onde sur la base des fonctions de Wannier 
(Cf. paragraphe 2.2.4.2) : 
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N-1/2C h , n ( R i )  w$(r-Ri)danslematériauA (3.3 a) 

Y A , ~ ( ~ ) =  N-1/2C &,n(Ri)  wf(r-Ri)danslematériauB (3.3 b) 

et la fonction enveloppe &,n (R) sera cette fois la fonction continue de R, qui reproduit, en la 
lissant, la variation des coefficients F(Ri). Mais il faut supposer que les fonctions de Wannier 
restent une bonne base, donc restent orthogonales en passant dun matériau à l'autre. Cette 
condition est équivalente à (3.2) qui affecte les fonctions de Bloch. 

Ri 

Ri 

Etat délocalisé dans le réseau massif: 

Etat localisé dans un puits quantique: 

multiplié par 

Figure 3.3 : L'esprit de l'Approximation de la Fonction Enveloppe 

En tout cas, quelle que soit la façon dont I'EFA est justifiée, on en vient aisément au 
modèle de Ben Daniel-Duke : la fonction enveloppe est fonction propre de l'équation de 
Schrodinger suivante : 

où il faut remarquer que la masse effective dépendant de z, l'énergie cinétique est écrite de 
façon à respecter l'hermiticité du hamiltonien. De plus, on n'exclut pas la possibilité que la 
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masse effective pour le mouvement dans le plan mlsoi t  différente de la musse de 
confinement m. C'est souvent une situation à prendre en compte pour les états de valence 
(Cf. parag. 2.2.3.3). 

Les variables x, y et z se découplent sans difficulté, et la particule est libre dans le plan : 
F(r) = ei(kxx+kyy),p(z) =eiki.ricp(z). Pour ne pas alourdir les équations, on va se 

restreindre au cas de deux matériaux A et B formant, par exemple, un puits quantique. La 
condition de continuité de la fonction d'onde aux interfaces impose évidemment que k l  est 
le même dans les matériaux A et B. Il vient donc pour le mouvement en z : 

On se trouve face à un problème de mécanique quantique relativement classique. 
Intéressons-nous aux états liés du puits quantique. Dans le matériau A (puits) l'énergie 
cinétique en z est positive, c'est-à-dire : T& = E - V - A 2 k i  /2m$ > O .  Donc les solutions 

sont des ondes planes de vecteur d'onde f K = A-1 ,/Te /mA : 

(PA = aleiia + a2e-iia (3.6 a) 
Par contre, dans les régions B (Barrières) où TP < O ,  ce sont des exponentielles réelles 

de paramètre k 7 = A-1 J- TF / mB : 

(PB = b1e7z + b2e-Tz (3.6 b) 
Pour déterminer les fonctions et valeurs propres, on utilise également les conditions aux 

- à l'infini, ondes évanescentes, donc bl ( z j - )  = O et b2 ( z j + = )  = O 
- aux interfaces, notées z = i, continuité de la fonction enveloppe et, non pas simplement 

limites : 

de sa dérivée, mais du courant Im (P* -- [21]. Ceci impose : 

(3.7 a) 

(3.7 b) 

Dans le cas de hauteur de barrière V, infinie, la fonction d'onde doit simplement 
s'annuler à l'interface, et on retrouve sans difficulté, puisque le potentiel est symétrique, que 
les solutions sont des cosinus (symétriques) ou des sinus (antisymétriquesg. La tradition s'est 
établie de numéroter ces états à partir de 1. Plus précisément : 

( 2) 
 PA(^ = i+)  = (PB (z = i-) 

1 acpA(z=i+) 1 a p ( Z = i - )  - -- - 
mA a Z  mB dz 

d'énergie - [ (2p+1) n/Ll2+"A 
2mA ou(2p+2) 
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avec p entier 2 O et z I W2. 
Mais en général, la résolution de ces équations ne peut être que numérique. À ce prix, il 

est raisonnable d'y inclure aussi les effets de non-parabolicité dans la bande de conduction. 
Par ailleurs, on comprend que le confinement de la bande de valence dégénérée en K = O 
introduise une situation physique plus complexe, et nécessite un traitement particulier. Je 
traiterai donc tout cela globalement au paragraphe 3.3. 

On trouvera dans le livre de Yu et Cardona [YC p. 1521, une présentation plus développée 
et plus rigoureuse de I'EFA, fondée sur les combinaisons linéaires de fonctions localisées de 
Wannier. Dans le livre de Bastard [13], elle est présentée dun point de vue très 
complémentaire, comme une extension de la théorie k.p de Kane aux hétérostructures. 

Discutons maintenant de l'intérêt et des limites de la théorie EFA. 
- Comme on le voit, elle se nourrit de paramètres de masse effective qu'il est possible 

d'ajuster. Cela permet, avec quelques échantillons bien choisis, de "calibrer" sa théorie pour 
toute une famille de structures. 

- Sa principale condition de validité est que le potentiel effectif varie lentement à l'échelle 
de la maille élémentaire. C'est du moins ce qu'on doit supposer pour la justifier 
rigoureusement. Cependant, son efficacité pour prévoir les énergies de super-réseaux à très 
courte période a étonné plus dun expérimentateur. En réalité, il apparaît que la condition de 
variation lente porte sur la fonction enveloppe elle-même, ce qui peut être beaucoup moins 
sévère. On retrouve ici une situation physique analogue à celle de la loi de Végard pour les 
"bons" alliages (Cf. parag. 3.1.1 ). 

- En pratique, sa validité est donc rarement mise en défaut, d'autant moins qu'aux 
incertitudes expérimentales (résolution dune expérience de spectroscopie), il faut ajouter les 
incertitudes technologiques (largeur du puits, raideur des interfaces), ou celles sur les 
paramètres utilisés. 

- La condition (3.2) est évidemment essentielle. En particulier, la théorie EFA ne peut 
associer, dans les deux matériaux hôtes, que des fonctions d'ondes de même symétrie pour 
construire celles de l'hétérostructure. Le cas du système GaAsIAlAs est, de ce point de vue, 
très instructif (Cf. parag. 3.2.2). 

3.2 Zoologie des micro- et nanostructures 

Dans les années 80, les techniques d'épitaxie n'ont cessé de progresser et d'étendre la physique 
des hétérostructures bidimensionnelles à d'autres systèmes que GaAdGaAIAs. Aujourd'hui, 
beaucoup sont accessibles couramment, et disponibles pour des études variées avec une bonne 
reproductibilité. I1 est donc apparu indispensable dans cette École de présenter en détail les 
structures bidimensionnelles. De plus, cela nous permettra d'expliciter des notions 
généralisables aux structures de dimensionnalité inférieure. Les structures à O-Dimension 
seront elles aussi présentées en détail à travers l'exemple des nanocristaux II-VI et I-VII (Cf le 
cours de D.Ricard). 

On va donc tenter de brosser à grands traits un bilan sommaire, et provisoire, des efforts 
faits pour concevoir et fabriquer des hétérostructures à base de semi-conducteurs pour 
l'optique. 
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Figure 3.4 : Zoologie des hétérostructures 2D, vue par C.F.Klingshirn [5] p.145 : a) Hétérojonction à dopage 

modulé. La courbure de bande est provoquée par la charge d'espace des donneurs dont les électrons sont 
transférés dans le canai. b) Puits quantique et ses niveaux confinés. c) Puits quantique idéal de barrière infinie. 

d) Multipuits quantique de type I. e) Super-réseaux de type. I, dont les états de conduction sont délocalisés. 
f) Super-réseau de type II. g) Super-réseau de type III. h) Puits quantique dopé par transfert de charge. i) Super- 

réseau obtenu par simple transfert de charge entre donneurs et accepteurs localisés, dit nipi. 

3.2.1 Puits quantiques et super-réseaux : en quel sens? 

Les premières hétérostructures bidimensionnelles ont été réalisées couramment à la fin des 
années 70. Elles peuvent être qualifiées de bidimensionnelles au sens où les états 
électroniques sont confinés quantiquement. I1 est nécessaire de prendre quelques précautions 
pour objectiver cette notion : il ne fait aucun doute que les états électroniques dun semi- 
conducteur massif ne peuvent s'expliquer que grâce à la mécanique quantique. Mais leurs 
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propriétés sont en pratique indépendantes de la taille du cristal, car celle-ci est bien supérieure 
à la longueur de cohérence des états, limitée par des processus de diffusion inévitables, les 
imperfections du cristal, de sa surface, etc. Lorsque la largeur dun "puits quantique" 
(Cf. fig.3.4 b, c) est nettement inférieure à cette longueur de cohérence, on peut parler d'effet 
de confinement quantique. En effet, la fonction enveloppe de l'état considéré subira aux 
limites du puits des conditions (par exemple d'annulation) qui se traduiront visiblement sur les 
observables. On voit donc que cette notion dépend des états considérés et aussi, 
secondairement, de la température et de la qualité de réalisation technologique. En pratique, 
les effets de confinement sont visibles sur les électrons de conduction dans GaAs, de masse 
effective 0.07, en dessous de 30 nm. Mais on peut aussi en parler pour des phonons optiques, 
en dessous de 3 nm ; ou bien pour des polaritons excitoniques qui sont des particules mixtes 
exciton-photon et dont la longueur de cohérence peut s'étendre comme celle des photons. 

Dans le cas pédagogique du puits quantique de profondeur infinie et de largeur L, les 
conditions aux limites (3.7) imposent l'annulation de la fonction d'onde à l'interface. Les états 
tridimensionnels de valence et de conduction se regroupent en sous-bandes d'états, de fonction 
enveloppe (Cf. éq. 3.5 et 3.8) : 

et d'énergie : 
Fh,n,kL (r)= e ik l . r l  Vh,n (z) 

En,kL =fi2n2n2/2me,h IZ +fi2k:/2me,h 
Le mouvement libre dans le plan reste donc décrit par un vecteur d'onde bidimensionnel. 

La densité d'états de chaque sous-bande est évaluée de façon similaire au cas tridimensionnel 
(Cf. parag. 2.1) : p(k,)d2k, =(L/2n)2d2kl, et donc, en supposant là aussi une loi de 
dispersion parabolique : 

p(E)dE= (L/2n)2 2mn/fi2 CO(E-En,o)dE (3.9) 
n 

où O(E)est la fonction de Heavyside. La densité d'état associée à chaque sous-bande 
bidimensionnelle est constante, et l'ensemble présente une discontinuité plus marquée qu'en 
3D, au gap et au passage de chaque sous-bande. 

À partir de puits quantiques répétés périodiquement (multipuits quantique), on parle de 
super-réseau lorsque des effets de superpériodicité ou de couplage entre puits sont attendus 
(Cf. fig.3.4 d, e). 

Les états électroniques de super-réseau se décrivent dans le cadre de I'EFA de façon tout 
a fait analogue à une méthode des liaisons fortes appliquée uniquement dans la direction z, 
analogue à ce qui est présenté au paragraphe 2.2.2. Contrairement au calcul de structures de 
bande des cristaux, cette approche simplissime donne d'ailleurs des résultats très satisfaisants. 
On fabrique des combinaisons linéaires de fonctions enveloppes de puits isolés qui ont la 
forme de Bloch : 

Eh,n,Q,kl (r)= (Ph,n(Z) eiQz eikl.rl (3.10) 
mais où Q est maintenant un super-vecteur d'onde à une dimension. Il s'ensuit, à partir de 
chaque état lié du puits isolé, la formation dune mini-bande de courbure positive ou négative 
en Q = O selon la parité de l'état de départ. 

La aussi, pour que cela ait une réalité physique, il faut que la sonde de cette périodicité 
reste cohérente sur plusieurs périodes. Cela pose moins de problèmes, par exemple, en optique 
ou en diffraction de rayons X, qu'avec les états électroniques. Comme on s'y attend, la 
tendance générale des effets de super-réseaux est d'atténuer le caractère bidimensionnel des 
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états électroniques et des densités d'états, de tendre vers un système tridimensionnel 
anisotrope. 

a )  C o n f i n e m e n t  

J ,  = II? 

I 

b )  C o m p r e s s i o n  
u n i a x i a l e  l e  l o n g  d e  
roo11 

E 

kY 

J = 312 A J ,  : 112 

p a s  d e  
m é l a n g e  

E 

m é l a n g e  

Figure 3.5 : Dispersion dans le plan des trous" lourds" et "légers" a) dans un puits quantique b) sous contrainte 
uniaxiale le long de l'axe [OOl], souvent la direction de croissance. Remarquez le croisement lourdnéger hors de 
k = O, qui devient anticroisement lorsqu'on inclut les termes de couplage. (Emprunté à Yu et Cardona [6] p.472) 

3.2.2 Diversité des systèmes bidimensionnels. 

Dans le système classique GaAsIGaAlAs, la proportion d'aluminium dans l'alliage est 
maintenue inférieure à environ 35% afin qu'il reste direct (Cf. fig. 3. I). Le profil de potentiel 
dessiné par les extrema de valence et de conduction, en k = O ,  est représenté sur la figure 
(3.4 b d, e). On se trouve donc avec un puits de potentiel situé au même endroit dans la 
structure pour les électrons et pour les trous. C'est un profil de twe  I, dont on comprend déjà 
qu'il sera particulièrement favorable aux transitions optiques électron-trou. Pour dessiner un 
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tel profil, il faut connaître les énergies des gaps, assez facilement accessibles 
expérimentalement ; mais il faut aussi connaître la position relative en énergie des structures 
de bandes des matériaux hôtes, ce qui n'est pas si facile : les expériences de mesure directe de 
ce décalage, comme la photoémission d'électrons, manquent beaucoup de précision, et les 
prévisions théoriques sont hasardeuses. En pratique, seule l'étude des propriétés électroniques 
et optiques d'hétérostructures astucieusement dessinées permettent d'accéder à ce décalage de 
bande avec une précision suffisante. 

On exprime généralement cette position par un paramètre de décalage sans dimension 
qui est donné par la proportion du décalage de gap direct qui affecte la bande de conduction. 
L'intérêt d'utiliser une telle proportion vient du fait que, dans les "bons systèmes" dont les 
alliages suivent la loi de Végard, ce paramètre se révèle peu dépendant de la composition. 
Pour le système GaAdGaAlAs, il est estimé entre 0.6 et 0.7. 

La situation est très différente, en particulier pour l'opticien, dans les structures dites & 
t w e  II, où les états de base d'électrons et de trous ne sont pas confinés dans les mêmes 
couches (Cf. fig.3.4 f). Dune part les transitions optiques associées au gap fondamental seront 
moins fortes. D'autre part, à l'excitation lumineuse sera associé, après relaxation des porteurs, 
un transfert de charge, puisqu'électrons et trous ne seront pas situés dans les mêmes couches. 
Un système exemplaire, dans le domaine visible, est formé par le couple InP/AlInAs accordé, 
avec un gap assez proche pour les deux matériaux, et un décalage de bande d'environ 0,2 eV, 
qui donne des profils de potentiel "en chicane". 

Un autre exemple de grande importance pratique est le système GaAs/AlAs lorsque sont 
concernés les états de bord de zone X (et non les états de centre de zone r, qui forment un 
système de type I). Ce système présente aussi un intérêt heuristique pour la compréhension de 
l'Approximation de la Fonction Enveloppe et de ses limites (Cf. parag. 3.1.4). Le profil de 
potentiel des états r de conduction donne naissance à une première série d'états confinés, dans 
les couches de GaAs. Un autre profil peut être tracé avec les états X, qui donne des états 
confinés dans les couches d'A1As. Chacune de ces familles d'états peut être décrite dans 
l'esprit de I'EFA, en séparant les fonctions d'onde des matériaux massifs en une partie 
rapidement variable (attachée à l'extremum r ou X) et une partie lentement variable qui est 
modulée par le potentiel. On mesure là l'importance de la condition (3.2), qui nous dit qu'il 
faut marier les états r de chaque matériau entre eux, et les états X entre eux. En pratique, 
quand les couches de GaAs sont inférieures à 4nm, et les couches d'A1As suffisamment 
épaisses, l'état fondamental de conduction est de type X, situé dans 1'AlAs. Mais décrire un 
quelconque couplage entre les deux familles va, par définition, au-delà de I'EFA. 
Expérimentalement, ce couplage perturbe le croisement des états r et X sur, typiquement, 
quelques meV ; c'est dire l'étonnante validité de I'EFA. 

Dans certains cas, le décalage de bande dun système de type II est comparable aux gaps 
des matériaux, ce qui amène à une situation originale où le gap entre les énergies d'électrons 
dans l'un et les énergies de trous dans l'autre est très petit, voire nul. C'est le cas du système 
In As/GaS b . 

La distinction entre systèmes de type I et II devient plus floue, quand on prend en compte 
non plus seulement les profils de potentiel au sens strict, mais aussi les effets de confinements 
dans toutes leurs richesses, ce qui inclut la pénétration des fonctions d'ondes dans les 
barrières. Ainsi, on peut construire, avec un système de type I, des structures asymétriques, où 
électrons et trous ne sont pas localisés de la même façon, à cause de la différence de leur 
masse effective. En effet, dans beaucoup de cas, les trous lourds ont une masse de 
confinement (parallèle à la direction z de croissance) supérieure d'un ordre de grandeur à celle 
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des électrons. On comprend donc que les distributions de probabilités de présence de l'un et 
l'autre soient très différentes dans une structure notablement différente du puits carré infini. 
Ces quantités peuvent en conséquence faire l'objet dun travail d''ingénierie de structure de 
bande" sans équivalent dans les matériaux massifs, par exemple pour induire des non- 
linéarités dues au transfert de charge. Ces structures asymétriques permettent d'ailleurs de 
jouer aussi avec les niveaux confinés successifs issus dune même bande. On en verra des 
exemples intéressants pour l'optique intrabande au paragraphe 4.9 

J'ai évoqué plus haut la possibilité de réaliser, dans certaines limites, la croissance 
pseudomomhiaue de matériaux contraints. La déformation associée n'est pas sans influence 
sur les énergies des bandes, en particulier en abaissant la symétrie du cristal. Ainsi, la 
dégénérescence trou lourdtrou léger est levée, hors tout effet de confinement, ce qui rajoute 
une tonalité supplémentaire à la palette de l'ingénieur (Cf. fig. 3.5). Un bon exemple en est 
GaInAs contraint sur GaAs, qui permet de repousser à plus haute énergie les trous légers et de 
bénéficier de la masse plus légère des trous lourds dans le plan, ce qui leur confère une 
meilleure mobilité. Une application se trouve dans les transistors à effet de champ 
(Cf. parag.l.2), Une autre application se trouve dans les lasers, pour adapter les densités 
d'états des électrons et des trous. Plus généralement, ce peut être un moyen de se débarrasser 
dans une certaine mesure de la complexité de la bande de valence. La description théorique de 
ces effets de contrainte est très bien maîtrisée mais un peu lourde. Je m'en dispenserai dans ce 
cours, renvoyant au cours de Marzin [22] qui donne les outils nécessaires. 

Un autre type d'asymétrie est fourni par les structures piézoélectriciues. Celles-ci sont 
obtenus par croissance de matériaux contraints sur des substrats orientés dans des directions 
qui s'y prêtent, par exemple [ i l l ] .  La contrainte génère un champ électrique qui introduit 
donc un type d'asymétrie un peu comparable à celle du profil de potentiel de type II. Là aussi, 
l'illumination induit un transfert de charge, ou, si l'on préfère, un écrantage du champ 
électrique. Il en résulte une modification marquée du profil de potentiel et des effets non 
linéaires associés. Beaucoup de dispositifs ont été imaginés dans les systèmes GaInAslGaAs 
et CdZnTeICdTe. 

Avec les semi-conducteurs magnétiques, (en pratique avec les semi-magnétiques), on 
peut réaliser des structures incluant des couches aimantées (paramagnétiques le plus souvent) 
localisée dans l'empilement. Grâce à l'interaction d'échange entre états électroniques localisés 
et états des bandes, il est donc possible de modifier sous champ magnétique le profil de 
potentiel effectif vu par les électrons (et les trous) dun spin donné ; avec, bien entendu, une 
évolution opposée pour les états de spin conjugué. 

Enfin, il ne faut pas oublier de prendre en compte les effets du dopage et du transfert de 
charge éventuellement associé dans les hétérostructures, par définition inhomogènes. Le 
dopage localisé, ou modulé, est d'ailleurs un outil supplémentaire pour l'ingénierie. Quelques 
exemples sont représentés sur la figure 3.4 a, h, i, dont la structure emblématique des 
expériences de transport quantique, l'hétérojonction à dopage modulé. Dans le domaine 
optique, il faut surtout citer les puits dopés pour l'optique intrabande (Cf. parag.4.9), et les 
structures n-i-p-i, qui, comme les structures asymétriques ou de type II, permettent d'envisager 
des non-linéarités associées au transfert de charge sous illumination. Dans tous ces cas, la 
modélisation quantitative des structures nécessitera la prise en compte du potentiel 
électrostatique relié à la densité de charge volumique par l'équation de Poisson. La densité de 
charge elle-même dépend de la probabilité de présence des états confinés, et la modification 
du potentiel de l'hétérostructure est en général suffisamment importante pour que le calcul des 
états confinés par l'équation de Schrodinger doive être repris (la méthode des matrices de 
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transfert, présentée au paragraphe 3.3 est alors dune grande utilité), et un traitement par 
itérations successives est le plus souvent inévitable. 

3.2.3 Fils et boîtes quantiques 

Dans les années 80, on a vu se déployer de par le monde des trésors d'imagination, s'appuyant 
sur beaucoup de travail, pour réduire la dimensionnalité des objets réalisables. I1 s'agissait 
donc de créer des fils et boîtes "quantiques", au sens explicité plus haut (Cf. parag. 3.2.1) pour 
le cas bidimensionnel. Aujourd'hui, le bilan est mitigé. Les méthodes les plus simples de 
lithographie ont prouvé leur efficacité dans de nombreux domaines, en particulier la physique 
du transport mésoscopique, mais les résultats pour l'optique sont un peu décevants. La raison 
principale en est sans doute les recombinaisons non radiatives induites par les flancs gravés, 
Les structures les plus intéressantes semblent obtenues lorsqu'on fait appel, peu ou prou, aux 
facultés d'auto-organisation de la croissance. Risquons nous à un bilan sans doute provisoire 
et certainement subjectif : les meilleurs fils quantiques sont aujourd'hui réalisés par croissance 
dans des sillons en V [23] ou par reprise d'épitaxie sur la tranche clivée d'un puits quantique 
[24], ce qu'on appelle les fils en T. Les ensembles d'objets obtenus ne sont pas très denses, ce 
qui pose problème pour de véritables utilisations en optique. Aujourd'hui, seules les 
croissances sur surface désorientée de quelques degrés [25], qui permettent d'accrocher des 
fils quantiques à chaque marche de la surface, peuvent fournir une densité très supérieure. 
Mais par contre, le confinement obtenu est assez faible. 

Les meilleures boîtes quantiques semblent quant à elles obtenues par croissance 
épitaxiale en îlots [26] ou, noyées dans des matrices transparentes, par des techniques sol-gel 
(Cf. le cours de D.Ricard dans ce livre). On obtient des objets encore imparfaitement calibrés, 
mais en grande densité. 

I1 est facile de généraliser le calcul des énergies et densité d'états au cas 1 et O dimension, 
dans le modèle le plus simple de masse effective et de hauteur de barrière infinie. À lD, on en 
déduit que la densité d'état présente, à l'énergie de base de chaque sous-bande, une singularité 
en E-1'2, encore plus marquée qu'à 2D. À OD, on retrouve théoriquement une série discrète de 
niveaux d'énergie, comme pour un atome ou bien une impureté dans un semi-conducteur. 
Cependant, pour des barrières finies, les calculs sont beaucoup plus complexes qu'à 2D car 
l'équation de Schrodinger effective n'est plus séparable. 

Cependant, bien que ces systèmes "quantiques" de dimension inférieure à 2 soient moins 
bien maîtrisés au plan de la technologie, beaucoup de travail a déjà été fait en optique non 
linéaire sur les nanocristaux noyés dans des matrices de verre, et leur qualité continue de 
progresser. C'en est donc le meilleur exemple à présenter aujourd'hui dans cette École. 

3.2.4 Structures optiques 

Les semi-conducteurs sont aussi des matériaux pour l'optique au sens où ils sont doués dun 
indice de réfraction. Les techniques de dépôt de couches minces, très utilisées en optique, 
peuvent donc être employées dans certaines limites avec des semi-conducteurs, jouant avec 
les sauts d'indice pour définir des "structures optiques" tels que guide d'onde, miroir 
interférentiel ou résonateur Fabry-Perot. Dans les cas où le dépôt prend la forme dune 
épitaxie, on peut y inclure des nanostructures électroniques (puits quantiques par exemple), 
mariant avec un bénéfice mutuel la physique des semi-conducteurs et l'optique. 
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Cette démarche est présente depuis plusieurs années avec le laser à double hétérostructure 
et à puits Quantiques, qui associe donc des puits de largeur nanométrique, de densité d'états 
électroniques bidimensionnelle, à un guide d'onde optique, de dimensions micrométriques. Le 
problème de l'accord de phase en optique non linéaire, abordé dans cette École, a inspiré 
récemment bon nombre de ces structures optiques. Une École y a été consacrée récemment, 
dont le volumineux compte rendu mérite une mention spéciale [27]. Ici, je présenterai en 
détail au paragraphe 4.7 les structures microcavités où excitons et photons sont couplés 
fortement. 

3.3 Calcul des états électroniques des hétérostructures bidimensionnelles 

Je voudrais dans ce paragraphe exposer un ensemble cohérent de méthodes d'intérêt pratique 
pour calculer les états confinés dans une hétérostructure bidimensionnelle. Par "méthodes 
d'intérêt pratique", j'entends suffisamment élaborées pour souffrir la comparaison avec 
l'expérience. Si l'on considère en effet les systèmes les mieux connus, comme le système 
GaAdGaAlAs, avec une bonne maîtrise de la technologie et une connaissance raisonnable des 
paramètres de base des matériaux hôtes, l'intérêt d'aller au-delà de la méthode de calcul de 
Ben Daniel-Duke (masse effective constante, mais différente d'un matériau à l'autre) ne fait 
aucun doute. Cependant, toutes ces méthodes se situent dans le cadre général de 
l'Approximation de la Fonction Enveloppe (EFA), qui a largement prouvé son utilité dans tous 
les cas où les états électroniques sont raisonnablement délocalisés. Naturellement, aller trop 
loin dans la sophistication pourrait relever de l'exercice gratuit ; il faut savoir faire preuve de 
sens physique. 

3.3. I Traitement d'un profir de potentiel quelconque. Matrice de transfert 

Il est vite indispensable de pouvoir traiter un profil de potentiel plus compliqué que celui d'un 
puits carré ou dun super-réseau en créneau. D'une part pour les besoins de << l'ingénierie de 
bande », qui peut amener à construire des structures de formes plus riches, et/ou à appliquer 
un champ électrique le long de l'axe de croissance. D'autre part pour prendre en compte 
certaines imperfections technologiques inévitables, comme la gradualité des interfaces, par 
exemple dans le système GaInAsIGaAs. On peut employer selon les cas des méthodes 
perturbatives ou variationnelles, souvent riches de sens physique. Mais la méthode la plus 
utile pour les structures bidimensionnelles, en particulier par la généralité de son traitement 
numérique, est celle des matrices de transfert [28]. 

La méthode consiste à découper le profil en sections de potentiel constant, aussi fines 
qu'il est nécessaire dans le cas d'une gradualité ou d'un champ électrique. On l'aura compris, il 
ne s'agit pas ici de se préoccuper outre mesure ni de la discrétisation naturelle en mailles 
élémentaires, ni de la condition de validité de YEFA, qui stipule que le potentiel doit varier 
lentement à cette échelle. On l'a déjà dit (cf. parag. 3.1.4), il apparaît que cette condition est 
suffisante, mais pas nécessaire lorsque la fonction enveloppe finalement calculée varie, elle, 
lentement. Chaque tranche ainsi définie sera caractérisée donc par une énergie potentielle Vi 
et une masse effective mi(&), qui peut dépendre de l'énergie. Nous nous autorisons à 
considérer au départ des états de k non nul, avec une masse dans le plan mi, ,(&) non 
nécessairement identique à la masse de confinement mi. Pour trouver les états stationnaires de 
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l'énergie, la structure sera toujours entourée de barrières suffisamment hautes et épaisses, qui 
représenteront soit des couches de confinement ad hoc, soit le vide, et qui assureront 
l'annulation de la fonction enveloppe à l'infini. (Mais d'autres conditions aux limites peuvent 
être mieux adaptées à la situation physique : conditions périodiques BVK pour des super- 
réseaux infinis, ondes planes à l'infini pour des expériences de transmission.) 

La méthode consiste à fixer une énergie E et à suivre de proche en proche l'évolution de 
l'onde électronique d'énergie E à partir de la première barrière, puis au travers de toutes les 
tranches de la structure. Les états propres seront ceux qui satisfont aux conditions aux limites 
dans l'ensemble de la structure, généralement d'être bornée à l'infini. 

L'évolution de la fonction enveloppe dans chaque tranche i est régie par l'équation de 
Schrodinger : par contre, nous supposerons que les mouvements // et I sont séparables, 
d'éventuels termes de couplage étant par la suite traités en perturbation, comme on le verra 
dans le cas de la bande de valence : 

fi2 a 2  

2mi az2 2ml, i  
[ --- + - + Vi ]<pi (z) = E <pi (z) dans la tranche i où zi<z<zi+l (3.1 I )  

La fonction enveloppe peut s'écrire, sous sa forme la plus générale et symétrique : 

c~~(z)=aie[iki(z-zi-Li /2)  ]+bie[-iki(z-zi-Li 1 2 )  ] (3.12) 
fi2k; A2ki 

où Li =Zi+l-Zi. Notons surtout que l'énergie cinétique en z : - = E -  - Vi 
2mi ( E )  2ml, i  ( E )  

peut être positive ou négative, selon que l'onde est propagative (onde plane) ou évanescente 
(exponentielle décroissante). 

Pour une énergie E donnée, la propagation de l'onde est donc parfaitement déteminée 
dans la couche i par cette équation de Schrodinger, et à l'interface, par les conditions aux 
limites (éq. 3.7) : 

cPi(zi+i)=<pi+i(zi+i) (3.13 a) 

(3.13 b) ml '  ( E )  <pi (zi+i = m;J1 (E) <pi+i (zi+i 

L'ensemble formé par les équations (3.12) et (3.13) permet d'obtenir ai et bi en 
fonctions de ai-1 et bi-1 par un système linéaire, représentée par une "matrice de transfert" 
Mi ne dépendant que des paramètres des couches i et i+l. La fonction enveloppe est donc 
connue de proche en proche par: 

Cependant, comme toujours dans un système confiné, toute énergie E ne permet pas de 
construire une fonction propre ; ce sont les conditions aux limites qui en décideront. Ici, on 
veut que la fonction soit évanescente dans les deux barrières extrêmes, indexées O et N. 
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- -  
On en déduit que = ibol il et [ ;:] = 

(à une normalisation près). Donc, la matrice de 
O 'I 

i=O 
transfert totale M = n M j  doit satisfaire : [:]=M[i] , ce qui impose que son élément 

j=N 
MZ2= O. 

Telle est donc l'équation séculaire qui autorise les valeurs propres de l'énergie. Ensuite, 
le calcul (et la normalisation) de la fonction d'onde ne pose pas de problèmes autres que 
numériques, ce qui peut tout de même nécessiter quelque attention pour les structures 
complexes. 

3.3.2 Non parabolicité des bandes. Méthode de Kane 

Tableau 3.1 : Hamiltonien de Kane à 4 bandes pour les semi-conducteurs de type GaAs. ZnTe .... L'origine des 
énergies est située en haut de la bande de valence. (Emprunté à G.Bastard, [13]). 

risi) I O 
2 Phk, 

O O O 
2m O 

3 /  2,-3/ 2) Il/ 2,-1/2) Ï 

La méthode de perturbation de Kane [29, YC.p.641 permet d'obtenir une description des états 
de bande assez satisfaisante autour dun extremum, le terme de perturbation étant l'opérateur 
k.p. Elle a été d'abord utilisée pour obtenir les masses effectives des semi-conducteurs 



Optique des semi-conducteurs 41 

massifs. Mais, étant valable aux petits k et fournissant des résultats analytiques, elle est 
particulièrement adaptée à l'esprit de I'EFA, dont elle forme d'ailleurs l'une des fondations 
théoriques possibles [13]. Ici, nous nous contenterons den tirer des valeurs de masse effective 
dépendant de l'énergie, qu'il sera possible d'"injecter" dans un calcul EFA, utilisant par 
exemple les matrices de transfert. 

Une fois de plus, je prendrai exemple sur la structure de bande la plus courante des 
matériaux composés de type zinc-blende, avec comme point de départ l'ensemble bien connu 
des 4x2 bandes de conduction et de valence (Cf. parag. 2.2.1 et fig. 2.2) qui diagonalise 
l'interaction spin-orbite. La méthode consiste à considérer cet ensemble comme suffisamment 
éloigné des autres bandes pour constituer un sous-espace pertinent. On peut alors y 
diagonaliser le hamiltonien perturbé. Plus précisément, les fonctions d'onde (de Bloch) sont de 
la forme : 

9h.k (r) = Uh,k (r) eik.r, fonction propre du hamiltonien total H,,, = -p + v [A I 
mais dont la partie périodique u&,k (r) est fonction propre du hamiltonien de Kane : 

1 1 HKaneuhk (r)= -(p2 +2fik.p+h2k2)+ V =Ehbuh,k (r) (3.14) 

I1 est présenté sous forme matricielle dans le tableau 3.1, sur la base des fonctions Uno, 
supposées connues. L'origine des énergies est prise en haut de la BV, E, est le gap et Aso 
l'interaction spin-orbite. Naturellement, on a quantifié l'opérateur J le long de k, ce qui peut 
toujours se faire dans le semi-conducteur massif. Les éléments de matrice des opérateurs p 
seront à nouveau rencontrés et discutés à propos des règles de sélection des transitions 
optiques interbandes (parag. 4.2.1). P est le fameux élément de matrice de Kane : 

ip = (SlPlX) = (SIPIy) = (SlPIZ) (3.15) 

En pratique, dans la plupart des matériaux usuels, P2 /mo = lOeV . Ce fait est discuté de 
façon intéressante dans [YC. p.661. 

Les quatre valeurs propres de l'énergie (dégénérées deux fois par renversement 
du temps) s'obtiennent en annulant le déterminant. En posant par commodité 
E* (k) = E(k) - A2k2 /2m0, il vient : 
- d'une part : 

[2mo 

E*= O, (3.16 a) 

c'est la bande de trous lourds HH, non affectée par la perturbation, car sa fonction d'onde 
"atomique" pointe perpendiculairement à k. 
- d'autre part : 

(E*-EG)E* (E*+Aso)=fi2k2P2/mi (E*+2Aso/3) (3.16 b) 

dont les trois racines sont les trois bandes légères BC, LH et SO. On obtient explicitement 
k(E) sous forme analytique, ce qui est la quantité qu'il nous faut dans un calcul de matrice de 
transfert, par exemple. La tendance générale est à un alourdissement de la masse avec 
l'énergie cinétiaue, d'autant plus marqué que le gap est petit. Notons qu'il est possible aussi 
d'imposer l'énergie dans le gap (E* - E G )  < O ,  ce qui fournit la relation entre l'énergie et le 
vecteur d'onde imaginaire des ondes évanescentes dans le matériau considéré et de prendre en 
compte gu& ces effets de non-parabolicité dans I'EFA. 
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Cette description des bandes légères est raisonnable tant que les énergies cinétiques 
restent faibles par rapport à l'espacement des autres bandes non incluses dans cette théorie "à 
quatre bandes". Malheureusement, on ne décrit pas la bande de trous lourds ; il faudrait pour 
cela inclure le couplage avec les autres bandes plus éloignées, ce qui est beaucoup plus 
pénible. C'est pourquoi l'approche de Kane sera en pratique utilisée pour calculer les niveaux 
confinés de conduction, et aussi les niveaux de valence "légers" de kl= O. Mais pour prendre 
en compte la complexité des bandes de valence, par exemple pour décrire les états de kL# O, il 
faut faire appel au hamiltonien phénoménologique de Luttinger. 

3.3.3 Dégénérescence de la bande de valence. Hamiltonien de Luttinger 

Il s'agit donc maintenant de décrire analytiquement, mais phénoménologiquement, le haut de 
la bande de valence, en pratique les deux bandes J = 312 dans l'approximation parabolique ; 
nous disposons pour cela du hamiltonien introduit par Luttinger [30,YC p.1641, le plus 
général qui soit construit avec les vecteurs k et J, quadratique en k et invariant par les 
opérations de symétrie du cube (en toute rigueur, il faut préciser que l'absence de centre 
d'inversion de la structure zinc-blende est négligée) : 

dont les coefficients sont exprimés en fonction des paramètres de Luttinger. C'est ainsi qu'on 
décrit aussi la non-sphéricité de la bande de valence (warping). 

Voici les valeurs de ces paramètres pour quelques matériaux d'intérêt courant [3 1 J : 

Y1 Y2 Y3 

GaAs 7.65 
AlAs 3.45 
CdTe 5.29 
ZnTe 3.77 
ZnS 2.54 

2.41 
0.68 
1.89 
1 .O7 
0.75 

3.28 
1.29 
2.46 
1.64 
1 .O9 

L'approximation sphérique, souvent suffisante, consiste à écrire y2 = y3 = (3y3 + 2y2) 15 
Ce hamiltonien s'écrit facilement sous forme matricielle, en explicitant les éléments de 

matrice des opérateurs de type J2 sur la base des états dont le moment de rotation est quantifié 
le long de z :  J =  312, m =  312, 112, -112, -312. Je rappelle que cette base s'impose 
naturellement dans I'hétérostructure 2D, puisque le confinement va lever la dégénérescence 
entre f 31 2 (trous lourds) et i 1 12 (trous légers). 
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Ensuite, on pourra construire, par exemple par la méthode des matrices de transfert, les 
fonctions propres des équations de Schrodinger correspondant aux termes diagonaux : 
H h h q  =ET et Hlh = E q  , dont les solutions sont les fonctions enveloppes des états de trous 
lourds et légers non couplés, et les énergies propres sont les termes diagonaux de la matrice 
(3.17). On peut maintenant, dans un esprit de perturbation, en calculer les termes non- 
diagonaux (seul b dépend explicitement de la fonction enveloppe en z), et la diagonaliser pour 
trouver les nouveaux états couplés. 

Ol-----l  

O 1 

Figure 3.6 : Détail de la dispersion dans le plan des trous lourds et légers, calculés dans deux puits quantiques 
différents ( GaAsIGaAIAs) par G.Bastard [131. Avec les courbes en pointillés, on néglige les termes non 

diagonaux du Hamiltonien de Luttinger, qui expriment le couplage trous lourds-légers. 

À titre d'illustration, considérons les résultats dun tel couplage sur la figure 3.6. Le fait le 
plus marquant est le dos de chameau des trous légers, qui se traduit par un pic de densité d'état 
bien commode pour la caractérisation optique. Ce calcul est réalisé dans des puits 
rectangulaires, symétriques. I1 faut noter que, dans une structure non symétrique, lorsque le 
terme b n'est pas nul, les dégénérescences entre f 3/2 d'une part, * 1 / 2 d'autre part 
(dégénérescences de spin) sont levées hors de k l  = O .  Ce résultat est discuté en détail par 
Bastard [ 131 et Altarelli [ 141. 

4. PROPRIÉTÉS OPTIQUES 

Dans l'approche semi-classique des propriétés optiques, la plus courante, les états 
électroniques sont décrits en mécanique quantique mais le champ électromagnétique (de 
fréquence O et vecteur d'onde q) est traité classiquement. La forme du hamiltonien 
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e 
m 

d'interaction, en jauge de Coulomb, la plus utilisée dans les solides est : He, =- A.p où A est 

le potentiel vecteur du champ oscillant E : 

et l'interaction est traitée en perturbation dépendant du temps. 
Ce hamiltonien est évidemment commode dans un système physique comportant des 

états délocalisés. On peut montrer [32] qu'il se réduit, dans le cadre de l'approximation 
dipolaire où le vecteur d'onde de la lumière est négligé, à Her = -er.E, dont la signification 
physique est plus parlante, du moins pour un dipôle ponctuel. 

Selon le régime temporel étudié, régime cohérent (effet Stark optique par exemple) ou au 
contraire obtention dun état excité en quasi-équilibre (création de paires électron-trou), la 
partie dépendant du temps de ce hamiltonien fera l'objet dun traitement différent. Cette 
discussion est introduite dans cette École par J.Y.Bigot. Je vais dans la suite discuter 
l'intensité du couplage et emprunterai des exemples à des expériences quasi continues 
d'absorption et de luminescence, donc relatives au régime des durées longues. Et ceci dans 
l'esprit de la remarque faite en fin de section 1. 

4.1 Eléments de matrice de l'opérateur p 

L'intensité du couplage, donc les propriétés optiques, vont reposer sur les éléments de matrice 
du produit scalaire A.p , qui connectent un état initial vi et un état final yf de la transition : 

(yf (A.plvi). En développant ce produit scalaire, il vient : 

ce qui permet de décrire la relation entre la polarisation du champ et les états couplés. La 
première écriture est bien adaptée à une excitation polarisée linéairement, et la seconde, 
construite à partir de combinaisons linéaires ad hoc, à une excitation polarisée circulairement 
dans le plan x,y. 

Comme on l'a vu, les états du semi-conducteur massif idéal prennent la forme de Bloch 
(Cf. éq. 2.1) ; de plus, les états d'impuretés peu profondes comme ceux des hétérostructures 
sont construits sur cette base dans le cadre de l'approximation de la fonction enveloppe. On va 
donc s'intéresser aux fonctions d'onde de la forme l y ~ i / f )  = Fi/f uilf, où u est une fonction 
rapidement variable, périodique comme le réseau cristallin (Cf. parag. 3.1.4) ; comme 
d'habitude, nous supposerons que nous traitons des états proches dun extremum de la bande et 
négligerons sa dépendance en k autour de cet extremum. F est la fonction enveloppe, solution 
dune équation de Schrodinger effective de type (3.4). 

Pour calculer l'élément de matrice (yfIAplyi) ,  on peut procéder rigoureusement dans 

l'esprit de la théorie quantique des solides, en remplaçant l'intégrale sur tout l'espace par une 
somme d'intégrales (égales) sur la cellule unité, pondérées par la valeur de la fonction 
enveloppe sur le site (YC p.248). On peut aussi aller plus vite à la discussion physique en 
supposant, une fois de plus, que la fonction enveloppe et le champ sont lentement variables à 
l'échelle de la cellule unité. Cela permet de séparer les intégrations sur les fonctions u et sur 
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les fonctions enveloppes. D'autre part, l'application de l'opérateur p, une dérivation, à un 
produit donne deux termes. I1 en découle que : 

Her (Vf lA.PlVi) = C k F f  IAdPdlFi) (uf lui) + (FflFi) (uf(AdPdlui)] (4.2) 
d=x,y,z 

où d repère la direction de la polarisation. 
Nous allons maintenant discuter ces deux termes séparément. 

4.1.1 Transitions intrabandes 

Dans le premier terme du hamiltonien d'interaction, c'est la fonction enveloppe qui est 
dérivée. Le produit scalaire (uflui) n'est non nul que si ui = u f  , puisque ces fonctions 
forment une base orthonormée. Ce terme correspond donc à des transitions intrabandes, c'est- 
à-dire entre un état plein et un état vide de la même bande. Cela ne peut se trouver que dans 
un matériau dopé. 

Il y a aussi dans ce terme une intégrale sur les fonctions enveloppes, modulées par la 
variation exponentielle du champ : dans un matériau massif, il s'agit du terme 
A k i l e i h i  -kr -dr ld3r ,  qui introduit la condition de conservation du moment au cours de la 

transition : ki - kf = q , le (très petit) vecteur d'onde du champ. Cette condition ne peut, en 
pratique, être satisfaite à l'intérieur d'une même bande, à cause de la très grande pente de la 
relation de dispersion de la lumière. De fait, ce qu'on appelle "l'absorption due aux porteurs 
libres" dans un semi-conducteur dopé n'est possible qu'en faisant intervenir des processus 
supplémentaires de relaxation du moment (phonons). Elle est donc intimement reliée à la 
conductivité (YC p.296). 

Par contre, si l'un des états considéré n'a plus la forme de Bloch, il est possible 
d'envisager de telles transitions intrabandes directes. C'est le cas à partir d'un état lié 
d'impureté, d'intérêt surtout académique. C'est surtout vrai dans les hétérostructures, qui ont 
ouvert, fondées sur ce principe, de nouvelles possibilités d'études et de dispositifs optiques 
dans le domaine de l'infrarouge moyen. J'y reviendrai plus loin en détail au paragraphe 4.9. 

4.1.2 Transitions interbandes 

Dans le second terme de l'expression (4.2), la dérivation s'applique aux fonctions u. Il y a donc 
possibilité de changer de bande dans la transition : les énergies mises en jeu sont plutôt 
proches du gap, ou supérieures, et les transitions interbandes peuvent concerner l'optique du 
proche infrarouge et du visible. 

De fait, l'élément de matrice (uflpdlui), qui joue un rôle central dans la théorie des 
transitions optiques interbandes, est le même qui intervient dans la théorie de perturbation de 
Kane de la structure de bande (Cf. parag. 3.3.2). Cela renforce l'intérêt d'exprimer les états de 
bande dans l'esprit de cette théorie. L'étude de cet élément de matrice, conduit à une première 
série de règles de sélection présentées au paragraphe 4.2.1. 

Dans ce terme, vient aussi le produit scalaire des fonctions enveloppes modulées par le 
champ. Dans un semi-conducteur massif c'est l e i h i  -kr -drld3r qui exprime donc la 

conservation du moment. Avec, en pratique, q = O, on parle de transition optique verticale, et 
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on fonde la notion de matériau à gap direct (Cf. parag. 2.3). Mais lorsque l'invariance de 
translation est brisée, et particulièrement dans les hétérostructures, ce produit scalaire introduit 
de nouvelles règles de sélection, comme on va le voir au paragraphe 4.2.2. 

4.2 Transitions interbandes : règles de sélection et premiers effets du confinement 

Nous allons donc discuter ici successivement les deux éléments du terme interbande de la 
force de transition, et aussi l'influence sur les propriétés optiques de la densité en énergie des 
états électroniques. 

4.2.1 L'élément de matrice interbande 

< S I X > =  

SAL 

< s IPx IX>  = < s I Py Ix > = 

multiplié par multiplié par multiplié par 

XL + X L W  + XL- + 

= O  =P,#O = O  

- 
Figure 4.1 : Essai de représentation des éléments de matrice de l'opérateur p = -itzv, une dérivation, entre 

bandes de valence (X liant) et de conduction (S antiliant). 

Ii s'agit ici d'expliciter le calcul de l'élément de matrice les matériaux camme GaAs, CdTe, 
etc., matériaux, on l'a vu au paragraphe 1, les plus intéressants pour nous. Je rappelle qu'ils 
cristallisent dans la structure cubique blende de zinc ; au centre de la zone de Brillouin, la 
bande de conduction est issue des états S, et la bande de valence des états P (X, Y, Z). Nous 
avons déjà écrit les états "atomiques" de départ pour expliciter notre approche en liaisons 
fortes (fig. 2.2). Rappelons nous qu'ils sont orthogonaux et que l'opérateur p est une 
dérivation. On se convainc alors facilement en s'aidant de la figure 4.1 que seuls sont non nuls 
les éléments de type : (Slp,lX) = (Slp,/Y) = (qp,lZ) =iP , où P est l'élément de matrice de 

Kane. Bien entendu, cette approche très qualitative est totalement confortée par la théorie des 
groupes (YC p.41). Donc un champ polarisé le long de x ne couplera à la bande de conduction 
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que la partie X des états de valence. Je rappelle que P a pratiquement la même valeur dans 
tous les "bons" semi-conducteurs : P2/m, = lOeV . 

Plusieurs conséquences peuvent être évoquées ici, dans les matériaux massifs et les 
hétérostructures. 

Considérons d'abord l'excitation à travers le gap de paires électron-trou, d'énergie assez 
grande pour que les vecteurs d'onde des porteurs ne soient pas négligeables. Les électrons 
photocréés ont un moment k dont la direction prédominante est perpendiculaire à la 
polarisation du champ électrique, alors que ceux photocréés à partir de la bande de trous 
légers ont un moment plutôt parallèle au champ. Il suffit pour le comprendre de se référer sur 
la figure 2.2 à la forme des fonctions d'onde m = i 312 (trous lourds) et m = i 1/2 (trous 
légers), et se rappeler ( Cf. parag. 2.2.3.3) que le moment orbital des trous est quantifié le long 
de la direction de k dans un matériau massif. 

La répartition des électrons de 
conduction dans l'espace des k portera donc 
la trace de la polarisation (Cf. fig.4.2), du 
moins avant relaxation du moment. C'est 
l'alignement optique des électrons [33,34]. La 
luminescence hors d'équilibre, mais aussi de 

T r a n s i t i o n  H H + B C  nombreux effets d'optique non linéaire 
(saturation d'absorption par exemple), gardent 
la mémoire de Cet alignement. 

Figure 4.2 : Distribution du moment k des électrons Voici une autre conséquence dans une 
Transi t ion  L H  +B c 

- 
photocréés à une énergie non négligeable. La longueur hétérostructure bidimensionnelle. La dégé- 
d'un vecteur donné est proportionnelle à la population nérescence trou-lour~ trou léger est levée, y 
des états dont le moment k est parallèle à ce vecteur. compris en k l  = O ,  où le moment orbital est D'après F. Charfi [33] 

quantifié le long de l'axe de croissance, z. On 
constate alors facilement que les transitions impliquant les trous lourds sont interdites en 
polarisation ilz. 

Enfin, en explicitant les éléments de matrice de p pour les diverses polarisations, on 
montre aussi comment réaliser l'orientation de spin par pompage optique. Cette technique 
fera l'objet d'un développement plus long au paragraphe 4.8. 

4.2.2 Le recouvrement des fonctions enveloppes 

On va maintenant voir comment évolue la règle de conservation du moment k i  i- kf hors du 
matériau massif homogène. 

Lorsqu'intervient dans la transition un état lié suffisamment profond, la conservation de k 
est en partie relaxée. Ainsi, la recombinaison d'un électron (de conduction) sur un accepteur 
neutre, est permise sur toute la largeur de la zone de Brillouin, avec une intensité variable qui 
reflète la composante de Fourier en k de la fonction enveloppe de l'accepteur. C'est un outil 
souvent utilisé pour l'étude optique des distributions énergétiques d'électrons. 

Dans les matériaux désordonnés (amorphes), on s'attend aussi à une relaxation de cette 
règle. Mais, plus important pour notre propos, dans les hétérostructures, la notion de moment 
perd son sens pour les directions de confinement. En conséquence, la règle des transitions 
verticales est partiellement remplacée par d'autres règles de sélection dépendant des fonctions 
enveloppes des états confinés. 
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Explicitons en quelques conséquences pour les structures bidimensionnelles de type I. 
Dans une structure symétrique (puits quantique carré, double puits) le hamiltonien effectif 
étant symétrique, les fonctions enveloppes propres sont, elles, symétriques (n impair) ou 
antisymétriques (n pair). On en déduit la règle de sélection : 

Transition permise seulement si nf  -ni  est pair (pour une structure symétrique) (4.3 a) 

Lorsque les deux particules sont confinées dans un puits carré de barrière suffisamment 
haute pour que l'approximation du puits infini soit légitime (compte tenu des masses 
effectives), le hamiltonien effectif ne dépend plus de la masse.effective de la particule. En 
conséquence, les fonctions enveloppes propres d'électron et de trou d'indice différent sont 
orthogonales : 

Transition permise seulement si nf  -ni = O (dans I'approximation du puits infini) (4.3 b) 

Cette approche se trouve souvent réaliste, par exemple dans le système GaAs/AlAs pour 
des puits assez larges, où les transitions à An # O sont nettement moins intenses que les autres. 

4.2.3 Densités d'états conjointes 

L'absorption optique, calculée à partir des éléments de matrice de A.p par la Règle d'Or de 
Fermi, fait intervenir aussi la densité conjointe des états de départ et d'arrivée. Comme on l'a 
vu au paragraphe 3.2, cette densité d'états dépend de la dimension du système. On montre 
facilement que chaque niveau apporte une densité d'états : 

d-2 
~ ( E ) = ( E - E ~ ) ~  O(E-EG) 
pour d = 1,2 ou 3. EG est l'énergie du niveau 
de la structure, c'est-à-dire inclut les effets de 
confinement à d e 3. La dépendance spectrale 
de i'absorption sera donc très différente, 
comme il est illustré sur la figure 4.3. I1 est 
intéressant de noter que, sans même introduire 
d'effet excitonique, réduire la dimension 
permet de mieux "piquer" l'absorption, avec 
les conséquences qu'on peut imaginer sur les 
propriétés non linéaires. 

4.3 Excitons 

Le concept d'exciton s'impose expéri- 
mentalement dans l'&de des propriétés 
optiques des semi-conducteurs, surtout 
pour les grands gaps (>2eV) et dans les 

énergie  

Figure 4.3 : Spectre d'absorption (hors effets 
excitoniques) d'un semi-conducteur massif (3D). puis 
réduit à un puits (2D) et à un fil quantique (1D). Cette 
réduction induit une augmentation du gap et aussi un 

<<piquage >> de la densité d'état. 

hétérostructures, où ses effets peuvent rester visibles à température ambiante. I1 est pertinent 
dans le régime linéaire (faible excitation) ; de fait, nous verrons en plusieurs occasions au 
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cours de cette École que les premières non-linéarités résonantes de type x 3  ont pour origine 
l‘altération des effets d‘excitons due à la puissance excitatrice. 

Schéma à 1 particule: 

Etat de base 

+ \ k ,  

B.V.(pleine) 

k,=k, 

Etats excités 
(sans effets 
d’excitons) 

k I 
électron kr-kh 
manquant 

Etats excités 
(avec effets d’excitons 
et, à grande échelle, 
effet polariton) 

non 
représentable 

Schéma à 2 particules: 

état de base l - 2  
? E  

état de base 
kc-kv =ke +kh 

t E  

Figure 4.4 : Un schéma à 2 particules est indispensable pour comprendre I’exciton et, bien sûr, le polariton 
excitonique. En haut, l’état de base est représenté par le point 0,O. Au milieu, un état excité (paire électron-trou) 
par un point à l’intérieur de la parabole de courbure équivalent à une masse M = m=+mh. En bas, en incluant la 

liaison électron trou, on obtient les états d’exciton en dessous de la parabole des paires électron-trou. A 
l’intersection avec la courbe de dispersion des photons, le N zoom >> montre l’anticroisement de l’effet Polariton. 

Rappelons qu’il s’agit de décrire les premières excitations élémentaires du système 
électronique, à nombre d’électrons constant. Cette situation physique contraste avec celle du 
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dopage, où l'on modifie le nombre de particules qui peuplent les états de la structure, et qui se 
décrit bien sous l'approximation à un électron, tant que le dopage reste moyen. Dans ce 
dernier cadre, les excitations élémentaires du système sont les "paires électron-trou", qui 
fournissent une description satisfaisante de la conductivité intrinsèque, et même de 
l'absorption optique pour les énergies assez nettement supérieures au gap. Parler d'exciton, 
c'est aller au-delà de cette approximation à un électron. Dans ce domaine comme dans 
d'autres, l'intuition physique, guidée par l'expérience, a précédé un établissement théorique 
rigoureux. Je m'en tiendrai (par goût et par nécessité) à l'approche la plus intuitive. 

Sur les excitons, le classique, aujourd'hui très vieilli, mais restant pour certains 
problèmes théoriques une référence indispensable, est le livre de Knox [35]. Comme livre de 
revue d'avant les hétérostructures, il faut citer celui édité par E.I. Rashba et M.D. Sturge [36]. 
On trouvera enfin une discussion critique et récente des théories naïves comme celle présentée 
ici, dans une contribution de M. Combescot [37]. Dans les hétérostructures, les excitons sont 
présents dans toute revue ou livre consacré aux propriétés optiques, et par exemple dans les 
références [4] pour la théorie, [5,6] pour des résultats expérimentaux. Cependant, le récent 
compte rendu d'École édité par Burstein et Weisbuch [27] est sans doute aujourd'hui le plus 
complet. 

4.3.1 L'exciton dans l'approximation de la masse effective : une vue dans l'espace réel 

Considérons, formellement, un électron supplémentaire placé dans la bande de conduction. 
Les interactions entre cette particule et les N autres électrons de la bande de valence sont, par 
définition, prises en compte dans la valeur du gap. Retirer maintenant un électron dans la 
bande de valence va modifier ces interactions. C'est cette modification qui est approchée par 
une interaction coulombienne entre électron et trou. Il en résulte des états liés électron-trou 
qui ne peuvent plus se représenter dans un schéma de bande traditionnel, mais dans un schéma 
à deux particules (Cf. fig.4.4). 

Cette interaction coulombienne se traite ensuite dans le cadre de l'approximation de la 
masse effective, avec les réserves usuelles sur sa validité : il faut que la fonction d'onde 
décrivant le mouvement relatif électron-trou (mouvement interne) soit délocalisée sur un 
grand nombre de cellules élémentaires, ce qui se vérifiera a posteriori dans tous les semi- 
conducteurs usuels. On parle alors d'exciton de Wannier, par opposition aux excitons de 
Frenkel, où l'électron et le trou restent localisés ensemble autour d'une même cellule. Dans le 
même esprit pragmatique, on pondère l'interaction coulombienne par une constante 
diélectrique E, dont la valeur précise dépendra de la fréquence caractéristique du mouvement 
interne de façon autoconsistante. En pratique, on prendra la valeur statique, sauf si le 
mouvement interne est plus rapide que celui des phonons optiques, ce qui se traduit par 
RE, > hq,h ,LO ; on prendra alors la valeur de E diminuée de leur contribution. 

On se limite ici au cas de deux bandes paraboliques et non dégénérées de masses 
effectives me et mh. La suite du raisonnement est exposée ci-dessous à 3 dimensions, mais est 
facilement généralisable à 2 D. Une écriture générale de fonction d'onde à deux particules, 
particulièrement pédagogique, est obtenue sur la base des fonctions de Wannier 
(Cf. parag. 2.2.4.2) : 

v(re ,Q) = ~ - 1  C W R ,  ,Rh )w(re)w(Q ) 
R e , R h  
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où N est le nombre de sites (facteur de normalisation). Surtout, re et q, sont les coordonnées 
de l’électron et du trou dont on veut décrire le mouvement, alors que Re et Rh sont les & 
qui labellent les fonctions de Wannier, localisées. @(Re,&,) est la fonction enveloppe à 
deux particules sur laquelle nous allons travailler maintenant. 

L‘esprit de I’EFA consiste à user des coordonnées des sites comme s’il s’agissait de 
variables continues. Le hamiltonien effectif du système électron-trou sera de même type que 
celui de l’atome d’hydrogène, avec bien sûr, des masses effectives affectant le terme cinétique 
et une constante diélectrique diminuant l’interaction coulombienne : 

qui se traite comme il est bien connu dans le problème classique, en séparant et quantifiant 
successivement le mouvement du centre de masse d’une part, le mouvement relatif (interne) 
d’autre part : 

[ S V :  ] F(R) = ERF(R) pour les coordonnées R = (mere + mhq,)/M du centre de 

masse, avec M = Q+mh, la masse totale ; et : 

cp(r) = Ercp(r)pour la coordonnée r = re -q, du mouvement 

interne, avec p = (mei + mi1 )-‘la masse réduite. 
Ces deux mouvements sont découplés, les états propres sont produits d’ondes planes pour R : 
F(R) = N-112 eiK.R d’énergie ER = A2K2/2M, et de fonctions hydrogénoïdes pour r. I1 sont 
donc caractérisés par l’indice n (= Is, 2s, 2p,. . .) du mouvement interne et le vecteur d’onde K 
du mouvement d’ensemble. 

Tableau 4.1 : Résumé des principales propriétés des états d’excitons à 3 et 2 dimensions, en fonction du 
Rydberg R* et du rayon de Bohr a* tridimensionnels, dans les matériaux de type zinc blende à transition permise 

en k=O. 

Energie de liaison R* Un* 

Fonction enveloppe radiale 
de l’état de base, 
Fonction enveloppe radiale 
du le‘ état excité S 

n=l, 2, etc ... 
qi,o = a*-3/22e-r/a* 

q ~ , o  = (2a* )-3/2(2-r /a*)e-r/2a* 
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Le tableau 4.1 rappelle quelques résultats classiques sur ces fonctions à 3 et 2 
dimensions. Les quantités caractéristiques de ces états s'expriment à partir d'un Rydberg 

effectif R X  * = 13,6eV--qui P 1  

et dun rayon de Bohr effectif a i  = 0.053nm--& mg 

vaut typiquement de 1 à 100 meV. 
mo &2 

de 1 à 50 nm, ce qui justifie a posteriori 
P 

I'EFA pour ces excitons de Wannier. Dans beaucoup de cas, me << mh, et donc ces quantités 
sont proches de celles d'un donneur. 

Il est bien entendu possible de trouver dans la littérature des calculs plus poussés, prenant 
en particulier en compte la dégénérescence de la bande de valence [38]. Mais il est plus 
important, pour notre propos, de compléter nos points de vue de la même réalité. 

4.3.2 L'exciton dans l'approximation de la masse effective : une vue dans l'espace réciproque 

I1 est intéressant de ne pas s'en tenir à une représentation de l'exciton sur l'espace réel des 
fonctions de Wannier, mais d'en avoir une vision "transformée de Fourier" dans l'espace des k. 
Cela peut se faire à propos de nombreux problèmes mais il se trouve que nous aurons besoin 
dans la suite d'écrire les opérateurs création et annihilation d'exciton. Je suppose le lecteur 
familiarisé avec le formalisme de la seconde quantification. Si ce n'est pas le cas, il pourra 
s'initier [39] et trouvera un premier exercice d'application facile dans ce qui suit et le 
paragraphe 4.4.2. 

Nous allons construire les opérateurs << excitons D X i , K  et X,,K par combinaison 

électron D et << trou », ce qui est en principe toujours possible, ces linéaire des opérateurs 
derniers formant une base complète. Ce sont : 

aie , a k e  pour les électrons et 
Bkh + -  - -akh, Bkh =ai pour les trous. 

e 

Dans le cadre de I'EFA (appliquée sur la base des fonctions de Wannier) l'opérateur 
création d'exciton de niveau n et de vecteur donde K pourra donc s'écrire : 

L'expression se simplifie en utilisant le fait que les fonctions de Wannier forment une 
base orthonormée, ce qui introduit les conditions Ré = Re et R i  = R h .  Ensuite, les choses 
s'éclairent avec le changement de variable : 

K = k, + k h  
- 

R = (mere +mhq,)/M 
(4.6) 
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Comme attendu, on va traiter les coordonnées de site comme des variables continues, 
transformant les sommes en intégrales avec les coefficients de normalisation ad hoc. Alors, 
l'expression (4.5) s'écrit sans trop de difficultés [40] : 

(4.7) 

L'état dexciton est construit, on s'en doutait, sur des paires électron-trou de même 
K = k, + kh = K . Le deuxième vecteur caractéristique de la paire, k , se distribue sur tout 

l'espace réciproque, mais pondéré par la fonction ;(E), transformée de Fourier de la fonction 
hydrogénoïde cp(r). 

[ B , 1 _ , j 2  e n 3 d :  < p ( k ) = 8 R p + @ a ; 1 ) 2 ]  , e t e n 2 d :  ;&)=&%ai l+@a* / 2  

L'exciton est donc construit essentiellement sur des paires électron-trou de - k inférieur à 

l'inverse du ravon de Bohr, avec une probabilité maximum pour celles de k = O .  11 est 
intéressant de remarquer, en utilisant (4.7) et l'approximation des bandes paraboliques, que : 

- 

Pour les états de base de l'exciton, on a 
-2 

On en déduit que : 
- les paires les plus probables dans l'exciton sont celles d'énergie minimum pour un K 

donné, ce qui est logique puisqu'on cherche dans l'exciton l'état de base des états excités. 
- les vitesses de groupe d'électron et de trou sont approximativement égales dans 

l'exciton, ce qui peut s'interpréter en disant que les deux particules "voyagent ensemble" à 
travers le cristal. J'ai choisi dans la figure 4.4 de représenter une telle paire, d'énergie 
relativement basse, et on pourra y vérifier que les pentes des courbes de dispersion pour 
l'électron et le trou sont proches. 

L'analogie entre l'état dexciton et un atome hydrogénoïde ne doit pas inspirer d'idée 
fausse. Cet état préexiste à toute illumination, mais il est vide. L'absorption dun photon le 
peuple. Les analogues des états de base et excité d'un atome sont plutôt, rappelons le, les 
bandes de valence et de conduction. Mais l'exciton est une excitation élémentaire en théorie 
parfaitement délocalisée sur tout le cristal, et en pratique sur plusieurs centaines de nm, 
plusieurs expériences l'attestent [4 11, 

I 

4.4 Vers les fortes excitations 

L'influence de la densité d'excitation sur l'intensité du pic exciton et sur sa position est à 
l'origine des principales non-linéarités aux énergies proches du gap, du moins dans les semi- 
conducteurs intrinsèques. Elle relève des théories les plus élaborées de la physique des 
solides, celles qui permettent d'aller au-delà de l'approximation à un électron, vers les 
problèmes "à N-corps". Sur ce sujet immense [42], je limiterai mon ambition à donner au 
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lecteur une idée des mécanismes en jeu. En simplifiant donc à l'extrême [43], je distinguerai 
trois types d'effets. 

4.4.1 L'écrantage de l'interaction coulombienne, dû aux porteurs libres. I1 est donc plutôt 
efficace à haute température. Par ailleurs, en 2D, ce mécanisme perd de l'efficacité car il n'est 
pas facile d'écranter des lignes de champ 3D avec un gaz d'électrons 2D. 

On peut le décrire en modifiant l'interaction coulombienne comme suit : 

elre -rh //Is 
1 

4WOE Ire - rh I 

. 
w 
Q -3 

-4 

La longueur 1, peut être estimée à partir 
de la fonction diélectrique du gaz d'électrons 
&(q), dépendant du vecteur d'onde. Grosso 
modo, elle dépend de la capacité du système 
à fournir des électrons pour "gommer" les 
variations du potentiel. La quantité clé est 
donc la dérivée de la densité de particules par 
rapport au potentiel chimique, ou niveau de 

Pour un gaz classique (modèle de Debye 
Hückel en 3D), c'est la température qui 

Fermi : an/aEF. 

niveau de Fermi par 
n=-(2mEF/A2)3'2. 1 

3x2 
En pratique, à basse température et à 3D, 
I'écrantage de Thomas Fermi est très efficace, 
et 1, est de l'ordre de la distance moyenne 
entre électrons. Puis, comme la température 
augmente, I'écrantage de Debye prend le 
relais quand kT>2/3 &. On le comprend, 
l'exciton cessera d'être lié lorsque la longueur 
d'écran 1, sera comparable au rayon de Bohr 

Figure 4.5 : a) Evolution, avec la densité de porteurs, ai de Cette condition peut se 
de ia liaison excitonique dans CdS. b) Exprimée en traduire en termes de densité dite de 

Mott, pour la transition de phase entre un gaz fonction de rs (voir paragraphe 4.4.3) et exprimée en 
unité de Rydberg Ry*, la renormalisation du gap est à 
peu près la même pour tous les semi-conducteurs III- d'exciton et plasma 

V(dont les points représentatifs se confondent avec les (cf. fig.4.5 a) 
courbes théoriques) et &VI. (Emprunté à C.F. 

Klingshirn [5 ]  p.308 ) 
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4.4.2 Le remplissage de l'espace des phases s'impose donc surtout à 2D. On dit souvent, non 
sans prendre un air mystérieux, que l'exciton est un boson. Mais il est composite, formé de 
deux fermions, l'électron et le trou. Que faut-il en penser? Nous sommes en mesure de 
calculer les commutateurs de type : b i , o , X t o ]  , qui vaut 1 pour les bosons et -1 pour les 

fermions. Pour simplifier, on prendra l'état de base n = 1 et K = O. Alors, en utilisant le 
résultat (4.7), il vient : 

[xl ,o,XlO]= cI<pi,o12 - aIak - pfkP-k)= 1 - 0(nai3), qui vaut donc 1 à faible densité, 

mais qui diminue à l'approche de la densité ~r i t iqueaL-~.  Elle n'est pas très éloignée de la 
densité de Mott. Autrement dit, les excitons sont des bosons tant qu'il n'y en a pas trop, c'est- 
à-dire nettement moins d'un par "volume" excitonique. 

k 

4.4.3 Ces deux phénomènes, écrantage et remplissage, se conjuguent pour faire apparaître aux 
excitations intermédiaires ( 10l6- lo1' paires par cm3), un plasma électron-trou qui remplace le 
gaz d'excitons neutres. De ce fait, l'intensité du pic d'absorption caractéristique de l'exciton et 
son énergie de liaison diminuent. Cela tendrait à faire remonter l'énergie du gap effectif si ce 
mouvement n'était contrarié par un troisième phénomène important : la renormalisation du 
gap. On peut voir ce phénomène comme une généralisation à haute densité de la liaison 
excitonique, qui serait une sorte de "renormalisation locale". C'est pourquoi il est pertinent 
d'exprimer dans l'étude de ce phénomène : 

- la densité par le paramètre réduit r s / a i ,  avec 4n r? / 3  = n 
- la fermeture du gap en unités de Rydberg excitonique R*-. 
Exprimée en fonction de ces quantités, la renormalisation est à peu près indépendante du 

matériau, du moins en 3D, comme le montre la figure 4.5 b. 

4.5 L'exciton dans les hétérostructures 

Comme on l'a vu au paragraphe 4.3, l'exciton 1s à 2 dimensions (mais l'interaction de 
Coulomb reste tridimensionnelle) est 4 fois plus lié qu'à 3D, toutes choses égales par ailleurs. 
Ce résultat n'est rigoureusement valable que pour des puits quantiques assez étroits et de 
barrières assez hautes pour que les états électroniques de départ soient bien bidimensionnels. 

On peut interpréter cette grande énergie de liaison comme une forte tendance de l'exciton 
à rester sphérique malgré le confinement des barrières, pour minimiser l'énergie cinétique du 
mouvement interne ; en conséquence, l'électron et le trou se rapprochent dans toutes les 
directions, et pas seulement le long de z. On peut aussi dire qu'à cause de la densité d'état en 
marche d'escalier, un plus grand nombre d'états de paires de basse énergie peuvent participer à 
la construction de l'état de base. Par contre, les états excités sont remarquablement moins liés 
qu'en 3D, et moins couplés à la lumière, ce qui va de pair. 

Tout se passe donc comme si une fraction encore plus importante de force d'oscillateur 
répartie dans les bandes était regroupée sur un seul niveau. En pratique, même si la situation 
physique n'est pas idéalement bidimensionnelle, on observe des effets excitoniques à 
température ambiante, y compris dans les semi-conducteurs Iil-V. Cette situation conduit à un 
accident d'absorption ou d'indice de réfraction assez marqué, et ceci dans la matière 
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condensée, c’est-à-dire avec une probabilité d‘interaction forte. Elle est à l‘origine du succès 
des hétérostructures pour l‘optique non linéaire et certains dispositifs. 

Parmi ces derniers, deux ont connu un développement remarquable et font l’objet de 
nombreuses présentations pédagogiques [44]. Entre la conception de l’effet, véritablement 
quantique, parfaitement descriptible dans le cadre de I’EFA, et l’introduction dans le 
catalogue de certains fournisseurs, il ne s’est écoulé qu’une petite décennie (1983-1993). Le 
premier est fondé sur I’efSet Stark confiné quantiquement (QCSE) [45], où un champ 
électrique, parallèle à l’axe de croissance z, sépare le long de z les états d’électron et de trou 
confinés à l’intérieur d’un puits quantique. Cela diminue l’énergie et la force de la transition 
excitonique, réalisant un modulateur de lumière efficace et rapide. Le second est fondé sur 
l’effet Wannier Stark [46]. La structure de départ est un super-réseau, présentant donc des 
états délocalisés le long de z, et construits par combinaison linéaire des états de puits couplés 
(Cf. parag. 3.2.1). L’application d’un champ électrique le long de z lève la dégénérescence 
entre ces états de puits et donc diminue le couplage. On arrive au résultat paradoxal que le 
champ localise les états, modifiant là aussi le spectre d’absorption. Cet effet, qui s’est révélé 
subtilement relié à l’oscillateur de Bloch [47], est un exemple remarquable d’exercice de 
mécanique quantique, profond mais simple et de bon goût, qui s’est transformé en réalité au 
laboratoire, puis dans l’industrie. 

Cependant, dans une hétérostructure non strictement bidimensionnelle, un puits large ou 
un super-réseau par exemple, seuls des calculs assez lourds permettront d’estimer avec 
précision les énergies de liaison excitoniques. Ils sont souvent fondés sur une approche 
variationnelle. Si l’on ne peut y consacrer du temps, on en est réduit à utiliser des abaques 
résumant des calculs numériques [48]. Il faut aussi citer une approche phénoménologique 
intéressante qui définit et utilise une dimension non entière de la structure [49]. En tous cas, le 
paramètre clé pour ces questions est le rapport de la largeur de la structure avec le rayon de 
Bohr. 

Enfin, je cite ici pour mémoire les boîtes quantiques, dont D. Ricard parle en détail. 
Selon le rapport des dimensions caractéristiques du problème (rayon de Bohr et dimensions de 
la boîte), ce sera l’effet d‘exciton qui perturbera l’effet de confinement, ou l‘inverse. 

4.6 Couplage exciton-photon 

Le premier calcul de l’interaction entre I’exciton et le champ électromagnétique de la lumière 
est dû à Elliott [50]. L‘élément de matrice de couplage est une somme cohérente des 
contributions des paires électron-trou qui construisent l’exciton : 

(n,KIA.PlO) Oc z (n,Klke 9kh ) &e 9kh Ib lO)  

Oc z ( n , K l k e , k h )  (kelA.Pl-kh) 
k e k h  

k e , k h  

oc z ( n , K l k e , k h )  Ie(-ke-kh+qlr(U~,ke IPIUv,-kh+q) d3r (4.9) 
k e k h  

La dernière intégrale sur r impose la conservation du moment : ke+kh=q, le moment de la 
lumière. De plus, dans le cadre de 1’EFA pour les excitons de Wannier, l’extension en k, et kh 
est réduite, ce qui permet de supposer : (Uc,ke lPIUV,-kh +q) = (u,lp/uv), indépendant de k, et 
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bien sûr de q. La somme sur k, et kh se traite de la même façon qu'au paragraphe 4.3.2 
(éq. 4.5). En effectuant le changement de variable (4.6), il vient : 

(n,KIAplO)..(uClPlu,) 6(K-q)CcPn@)x - ( u c ~ P ~ u ~ )  NK-q)cPn (r=O) (4.10) 
k 

Le premier terme rappelle que I'exciton regroupe des transitions interbandes. Le second 
terme exprime la conservation du vecteur d'onde : l'absorption optique crée des excitons de 
K = q - O. Dans le troisième terme, on n'oubliera pas que &)et &) sont, respectivement, la 
fonction enveloppe des coordonnées internes à l'exciton, et sa transformée de Fourier. qn (O) 
est donc la probabilité de trouver l'électron et le trou sur la même cellule unité ( "au même 
endroit"). Ce dernier terme n'est non nul que pour les états ns (1 = m = O) de l'exciton, dans le 
"bon" cas où l'élément de matrice interbande est non nul et indépendant de k. Cependant, il 
est intéressant de noter que dans le cas où l'élément de matrice interbande est nul en k = O 
(Cu,O par exemple), il est possible à l'aide d'un développement limité en k de montrer que 
les états p de l'exciton deviennent permis. 

1 I 

EG 
_ _ _ _ _ _ - -  1 ___./------ 

1.515 1.520 
0 1 .  ' ' ' . ' " '  ' . . 

Energie(eV) 

Figure 4.6 : Spectres d'absorption calculés par Haug et Koch ([4] p. 196) en tenant compte de tous les effets 
excitoniques, y compris le facteur de Sommerfeld. On a élargi le pic exciton 3D à 0,1R* pour comparer à la 

situation 2D. En bas, magnifique spectre expérimental d'absorption de GaAs massif (3D) obtenu par R.Ulbrich 
([27] p.33). En pointillé, l'absorption théorique sans effet d'exciton. 
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Le terme q+,(O) est proportionnel à l'inverse du "volume de Bohr". Ii est donc d'autant plus 
fort que l'exciton est plus lié. De façon complémentaire on peut voir les paires électron-trou 
qui le construisent coopérer pour concentrer une part &) de leur force d'oscillateur à 
l'énergie de l'exciton. C'est de cet effet, et non pas de l'élément de matrice de Kane, que vient 
le meilleur couplage exciton-photon dans les semi-conducteurs II-VI (constante diélectrique 
un peu plus faible et surtout grand gap, donc masse effective électronique élevée). Ce 
renforcement est particulièrement net à 2D, où le premier niveau d'exciton est bien séparé des 
suivants (Cf. fig. 4.6). 
L'influence de l'interaction coulombienne se fait également sentir sur les états non liés de 
l'exciton ; autrement dit, même les paires électron-trou "libres" sont corrélées positivement. Il 
en résulte un renforcement de l'absorption au dessus du gap par rapport à la loi en Ell2 (à 3D) 
ou en marche d'escalier (à 2D). Ce renforcement est souvent appelé "facteur de Sommerfeld". 
Il est particulièrement spectaculaire à 3D, puisque l'absorption au gap, nulle sans corrélation 
électron-trou, atteint la valeur qu'elle aurait à plusieurs Rydberg au dessus du gap, comme on 
le voit sur le spectre expérimental de la figure 4.6. À 2D, ce renforcement au bord du gap est 
d'environ un facteur 2. 

4.7 Le polariton excitonique 

4.7. I dans les matériaux massifs 

Considérer l'absorption comme une transformation photon .exciton, dans le schéma à deux 
particules de la figure 4.4, permet de montrer qu'on a affaire à une situation physique 
entièrement nouvelle. En effet, avec l'exciton tridimensionnel dans son état de base, on a une 
excitation d'énergie bien définie, qui donne lieu à une transition optique au spectre piqué, bien 
que nous soyons dans un solide. Mais on ne retrouve pas la situation d'un atome, car le milieu 
est dense. C'est pourquoi les états sont étendus et doués dun vecteur d'onde (les excitons). Et 
chaque état d'exciton est couplé à un et un seul état de photon, grâce à la règle de sélection en 
K. Donc rien ne s'oppose, dans une vision première des choses, à une suite cohérente 
d'événements photon + exciton =$ photon =$ exciton etc ... En réalité (Cf. fig. 4.7 en 
haut), on a deux états discrets couplés qui vont interagir pour donner un être hybride, le 
polariton excitonique [51], avec un anticroisement des courbes de dispersion qu'on peut voir 
dans le << zoom D de la figure 4.4. 

Le traitement temporel de l'interaction champ-matière est complètement différent de la 
situation où l'état d'arrivée de la transition appartient à un continuum, et où il y a dissipation 
de l'énergie dans ce continuum : c'est alors la Règle d'Or de Fermi qui décrit la transition. 
Cette situation est, entre autres, celle de la recombinaison excitonique d'un puits quantique 
placé dans un environnement quelconque (Cf. fig. 4.7 au milieu). 

Le polariton excitonique a de nombreux analogues en physique. Cette situation, dite de 
couplage fort, se retrouve depuis l'expérience d'amphithéatre des deux pendules couplés, 
jusqu'au polariton-phonon, qui décrit le couplage entre la lumière (infrarouge) et les 
oscillateurs mécaniques que sont les phonons optiques. En l'absence d'interaction dissipative 
supplémentaire (diffusion, collisions inélastiques avec les phonons,. . .), il n'y a plus 
d'absorption. La réflectivité, la transmission, la luminescence sont décrites comme 
propagation de polaritons à travers la surface de l'échantillon. 
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Comme dans le cas des polaritons-phonons [52], nous sommes dans de la matière dense, donc 
douée d’une << constante N diélectrique dépendant de la fréquence et, secondairement, du 

Matériau massif 

Vecteur d’onde du centre de masse de l’exciton : 
+ 

kexciron 

-. -. 
Invariance par translation 3D - kexciron = kphoron 

photon 
exciton 

1 phot > 

appelés polaritons 

polariton 

a l  exc > +pl phot > ......+ 

Puits quantique dans un matériau massif 

Invariance par translation 2D -h kl~,iron = k,/pho,on 

Pas de règle de sélection pour kz,photon 

- - 

exciton quasi-continuum de photons 
~ 

Règle d’Or de Fermi 
Temps de vie radiatif 

....... b 

Puits quantique dans une microcavité 

... - 
Invariance par translation 2D -b k//,ciron = k/iphoron 

kz ,pho ton  fixé par la cavité 

Figure 4.7 : Schéma des trois situations induites par le couplage exciton-photon. Couplage fort (en haut et en 
bas) lorsque les deux objets sont de même dimensionnalité : la conservation du moment induit un couplage un 

pour un, sans nécessiter la conservation de l’énergie. Couplage faible (au milieu) lorsque ce n’est pas le cas : la 
conservation de l’énergie est alors imposée par la Règle d’Or de Fermi. 
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vecteur d'onde. La manipulation des équations de Maxwell permet de distinguer des ondes 
longitudinales et transverses. Les premières correspondent à un zéro de la fonction 
diélectrique et ne sont pas couplées à la lumière : &(COL) = O .  Les secondes correspondent à un 

pôle de la fonction diélectrique et se couplent à la lumière : c2k2 = o$.E(oT). Ce couplage 
est intimement lié à la différence d'énergie ALT entre les ondes longitudinales et transverses. 
Il est donc commode d'exprimer la fonction diélectrique du système sous la forme : 

& ( O ) = & b f ( l -  
O- OX (k) - iy 

(4.1 1)  

où &bf est la constante diélectrique basse fréquence, c'est-à-dire aux énergies juste inférieures 
à la transition considérée (elle est souvent notée E O ,  ce qui peut prêter à confusion ; dans 
notre cas, c'est généralement la constante diélectrique statique diminuée de la contribution des 
phonons optiques). ALT contient pour l'essentiel la force d'oscillateur (par unité de volume) 
du niveau d'exciton, d'énergie OX (k) . Enfin, particularité remarquable, l'énergie du pôle 
dépend du vecteur d'onde. C'est la "dispersion spatiale". 

On tire de ces équations implicites les courbes de dispersion des ondes longitudinales et 
transverses, ces dernières présentant I'anticroisement qui signe le couplage fort exciton- 
photon. À cause de la dispersion spatiale, on trouve deux modes de k différents pour une 
même énergie au dessus de EL. Il en résulte que les équations de Maxwell ne suffisent pas à 
décrire la transmission des polaritons à la surface du cristal. Il faut y ajouter des "Conditions 
aux Limites Additionnelles" (ABC), qui ont été l'objet de très nombreux débats et, en 
pratique, dépendent de l'état de surface [53]. 

En résumé, la courbe de dispersion des polaritons peut n'être vue que comme la 
description du saut d'indice de réfraction au passage d'une transition. L'existence d'un niveau 
discret, lié à l'interaction excitonique, est donc vraiment essentielle, comme l'est l'aspect 
propagatif qui permet un couplage avec les photons. 

4.7.2 dans les hétérostructures. 

Dans les hétérostructures bidimensionnelles classiques, il faut distinguer deux situations très 
différentes. Imaginons pour fixer les idées un puits quantique entouré de barrières. 

- il est possible d'envisager une situation analogue de couplage fort entre excitons et 
photons éventuellement guidés dans le plan des couches, car on y trouve un couplage un pour 
un. Cependant, l'interaction est nettement plus faible que dans les massifs à cause du mauvais 
recouvrement du champ avec l'onde de polarisation. Si l'on y ajoute les effets de désordre 
inévitables dans les hétérostructures, on comprend que les démonstrations expérimentales 
soient rares, résultant d'expériences délicates et pointues. 

- par contre, pour une propagation de la lumière sortant par la surface de la structure, 
seule subsiste la conservation du k,, de I'exciton (parallèle aux couches). Il n'y a donc plus de 
couplage un pour un et c'est la Règle d'Or de Fermi qui fixe l'énergie des photons émis. Cela 
vient de ce que l'espace des excitons et celui des photons n'ont plus la même dimension. 

Mais on peut restaurer le couplage fort en entourant le puits d'une microstructure 
optique : en l'occurrence, il s'agit de réduire l'espace des photons à D = 2, ce qu'on peut faire 
dans une microcavité plane (Cf. fig. 4.7 en bas) 

Il s'agit d'un microrésonateur Fabry-Perot. Une telle structure présente de nombreuses 
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Figure 4.8 : Courbes de dispersion de polaritons de 
cavité mesurées par R. Houdré [54]. L'expérience 

consiste à mesurer l'énergie des résonances en 
fonction de l'angle d'émission, associé au vecteur 
d'onde dans le plan. Les pointillés représentent les 
courbes de dispersion des photons et excitons non 
couplés. Cl est le << splitting de Rabi N mesuré pour 

chaque condition de résonance (a, b, etc). 

analogies avec un «puits quantique à 
lumière ». Ses modes propres optiques sont 
caractérisés par : 

- un k,, fixé par la condition de résonance, 
k, = ko = N7m/L, où N est un entier, n 
l'indice de réfraction moyen et L/n la 
longueur optique de la cavité. 

-un k l  , le rapport k l k o  mesurant 
l'inclinaison du mode par rapport à la 
normale. 

Leur énergie est E = E,/- ce 

qui donne en première approximation une 
courbe de dispersion dans le plan E(kl) de 
forme parabolique. 

Si l'on a maintenant inclus un puits 
quantique dans la cavité, la résonance avec 
l'état d'exciton, qui est facilement 
accordable, provoque un anticroisement 
analogue au cas tridimensionnel. Ces 
excitations mixtes ont été récemment 
découvertes et nommées << Polaritons de 
Cavité D [54] (Cf. fig. 4.8). Ce dédoublement 
(de Rabi) obtenu à la résonance peut être vu 
comme l'effet du saut d'indice lié à la 
transition sur la résonance Fabry-Perot. il est 
proportionnel, typiquement, à (f/L)1/2 où f 
est la force d'oscillateur de l'exciton et L la 
longueur de cavité. 

Plus généralement, ces structures offrent 
en optique non linéaire une exaltation des 
effets liée au renforcement du champ dans la 
cavité [ S I .  Elles peuvent aussi présenter des 
solutions élégantes au problème de l'accord 
de phase [56]. 

n 

4.8 Orientation et alignement par pompage optique 

Nous revenons maintenant à l'exploitation des règles de sélection interbande dues à l'élément 
de matrice de p, pour considérer l'influence de la polarisation sur la nature des transitions. On 
s'en doute, la bonne base de départ pour les états électroniques est celle des états propres du 
moment total, telle que représentée sur la figure 2.2. La direction z sera choisie parallèlement 
à la propagation et, s'il y a lieu, de la direction de confinement. À partir des combinaisons 
linéaires ad hoc d'états du champ de polarisation x et y, et des opérateurs px et py, il est facile 
de définir les opérateurs p+ ou p-, de les appliquer à ces états électroniques, et d'établir les 
probabilités de transitions résumées sur la figure 4.9. On constate que l'absorption dun photon 
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O+, d'énergie par exemple résonante avec la transition trous-lourds 3 conduction et avec elle 
seule, transfère effectivement tout son moment angulaire à la population des électrons, en 
orientant le spin électronique. Bien entendu, le champ électromagnétique, à ces énergies, 
n'agit pas directement sur le spin. Mais l'orientation s'effectue par l'intermédiaire du couplage 
spin orbite. On peut par exemple vérifier que pour une excitation de grande énergie, qui rend 
équiprobables les transitions des trois bandes de valence, il n'y a plus de polarisation de spin 
de la bande de conduction. L'ensemble des sujets relatifs à l'orientation optique a fait l'objet 
d'articles de synthèse assez complets, mais écrits avant l'apparition des systèmes 
bidimensionnels [ 57-59]. 

On ne s'étonne pas que l'information portée par la polarisation de la lumière excitatrice 
soit, dune façon ou dune autre, transférée au système matériel. Ainsi des expériences non 
résonantes, ou bien aux temps très courts, doivent en garder trace. Mais on connaît deux 
circonstances où cette mémoire de polarisation est suffisamment stabilisée pour être détectée à 
la recombinaison, y compris en régime stationnaire (excitation quasi continue). 

4.8.1 L'orientation de spin par absorption de lumière circulairement polarisée 

Il s'agit le plus souvent de l'orientation de spin des électrons de conduction, du moins dans les 
matériaux massifs où, pour les états de valence, le moment de rotation est fortement couplé au 
moment cinétique. La moindre diffusion de k est alors un facteur de dépolarisation très 
efficace pour les trous. Il suffit de lire les schémas 4.9 de haut en bas dans le sens de la 
recombinaison pour comprendre qu'à l'inverse, la mesure du taux de polarisation de la 
luminescence informe sur la polarisation résiduelle de la bande de conduction. 

On peut exprimer de façon phénoménologique la polarisation déquilibre (en excitation 
quasi continue) par : 

(4.12) 
où Po est la polarisation de création, Ti la durée de relaxation de spin et z la durée de vie des 
porteurs. En appliquant un champ magnétique transverse H, on provoque la précession des 
spins, et donc une dépolarisation sous champ de la luminescence (effet Hanle) : 

P(H) = P(O)( 1 + &Ti**) (4.13) 

où O est la fréquence angulaire de précession des spins, et T i*  la durée de vie de polarisation : 
Ti*-' = Tcl  + z . Selon une formule fameuse [60], on peut avec cette expérience mesurer en 
excitation continue la durée de vie des électrons en utilisant la précession de Larmor comme 
une horloge. 

Donnons quelques valeurs typiques de polarisation de spin qu'il est possible d'obtenir : 
- L'excitation dun matériau cubique massif au gap, avec donc trous lourds et trous légers 
pondérés uniquement par les probabilités d'absorption, donne une polarisation de spin, avant 
relaxation Po = 0,5. En supposant, ce qui est réaliste dans les matériaux massifs, que la bande 
de valence est complètement dépolarisée, le taux de polarisation de la luminescence est moitié 
de celui de la population électronique ; on se trouve donc dans le cas d'une polarisation 
maximum de la luminescence P i  = 0,25. Ce type d'expérience a été beaucoup utilisée pour 
étudier, précisément, la relaxation du spin et aussi de l'énergie. 

P = POTI /(TI + 7) 
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- Dans un matériau uniaxe (CdS) ou bien dans une hétérostructure bidimensionnelle, il est 
possible d'espérer, et d'observer, Po = 1. La mémoire de polarisation de la luminescence peut 
donc atteindre 100% si la relaxation et la recombinaison sont rapides. 

POLAHISATION CIRCULAIRE 
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Figure 4.9 : Schémas des transitions possibles en polarisation à partir des bandes de trous lourds, des trous 
légers, et des trous SO. Dans un matériau cubique (Cf. fig. 2.2). les probabilités de transitions sont 

proportionnelles respectivement à 3, 1 et 2. Dans un hexagonal ou une hétérostructure, avec l'axe de symétrie 
parallèle à la propagation, c'est à peine plus compliqué. En tout cas, notez que 3=1+2 !. On comprend la 

différence entre la base circulaire (a' et O sont conjugués par renversement du temps) et la base linéaire (ox et 
oy ne le sont pas). Dans I'insert expérimentai, seule la création résonante d'excitons (ici par une cascade de 

phonons) conserve la polarisation linéaire. (D'après R. Planel l.571) 
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- L'excitation préférentielle des bandes de valence légères, de moment angulaire m = f l /  2 ,  
donnera une polarisation négative. Après relaxation du trou, la luminescence présentera donc 
un taux de polarisation circulaire de signe opposé à l'excitation. Cette expérience simple est 
devenue un moyen d'identification des trous légers dans les systèmes d'hétérostructures encore 
mal maîtrisées. 

4.8.2 La création résonante d'excitons 

Naturellement, la création dune paire électron -trou corrélée (sous forme d'exciton) n'est pas 
incompatible avec l'orientation de spin. En utilisant les notations de la figure 2.2, on pourra 
ainsi définir un exciton lourd : lo+) = 1s .1@ X+ f) , où le premier terme représente un électron 
de conduction S de spin J., créé à partir d'un électron de valence X- .1 (car la transition ne 
retourne pas le spin), laissant un trou X+ f . Symétriquement, on pourra définir l'exciton lo-), 

mettant en évidence une sorte d'isomorphisme entre l'espace des polarisations de photons et 
d'excitons. I1 est donc légitime de définir par combinaison linéaire des excitons 10,) et lay) , 
polarisés linéairement, et qui ne portent aucune orientation de spin particulière. On peut se 
convaincre [61] que ces états sont stabilisés parce que les états de type lo+) =IS L@X+ f) et 

IS 7 B X+ f) n'ont pas la même énergie. 
La raison en est assez subtile. Notons au passage que le deuxième état écrit plus haut est 

interdit optiquement, précisément parce que la lumière ne retourne pas le spin. En fait, à cause 
de la dégénérescence de spin, on peut construire 2x2 = 4 états ; deux sont permis optiquement 
(de moment total J = 1) et deux sont interdits (J = 2). La levée de dégénérescence entre ces 
deux doublets est une réminiscence du fait que le trou est formé de N-1 électrons, ce qui 
permet de parler paradoxalement d'interaction d'échange électron-trou. Sa valeur est 
proportionnée à la probabilité de présence de l'électron sur le trou, donc intimement liée au 
couplage avec la lumière. Elle varie, typiquement, de quelques 0,1 meV dans les IIi-V, à un 
ordre de grandeur supérieure dans les II-VI. 

Au plan expérimental, on comprend donc que la mise en évidence dune mémoire de 
polarisation linéaire nécessite de traiter avec des excitons tout au long du processus de 
relaxation entre excitation et luminescence. C'est ce qu'illustrent les spectres de polarisation 
de la figure 4.9. 

4.9 Transitions intrabandes 

Je reviens maintenant aux transitions optiques induites par le couplage A.p entre fonctions 
enveloppes. Comme on l'a vu plus haut, elles sont nécessairement intrabandes. Ce sujet, qui 
est né avec les hétérostructures, est encore en plein développement mais certaines 
applications, les détecteurs "infrarouge", sont déjà sur le marché. Plutôt qu'à un article de 
revue, on peut renvoyer à un compte rendu de conférence récent, qui lui est entièrement dédié 
[62]. Je discuterai plus avant en m'appuyant sur l'exemple des transitions à l'intérieur de la 
bande de conduction, les plus étudiées et utilisées jusqu'à présent. 

Dans les puits quantiques, où donc la fonction enveloppe en z n'a pas la forme dune onde 
plane, l'élément de matrice de pz (parallèle à l'axe de croissance) ne se réduit pas à une 
distribution de Dirac exprimant la conservation du moment. Ces transitions intrabandes 
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"directes", c'est-à-dire non-assistées par phonons, n'ont pas d'équivalent dans les semi- 
conducteurs massifs. L'élément de matrice de p est donc : 

(4.14) 

où subsiste une condition de conservation du k l  (dans le plan des couches). Comme les deux 
courbes de dispersion sont parallèles (aux effets de non parabolicité près), tous les états de 
différents k i  participent à la transition à la même énergie (Cf. fig. 4.10). On a donc une raie 
et non un bord d'absorption, comme dans le cas interbande. 

(FflPlFi) = (qf (z)lPzl<pi(z)) 6(ki  -9) 

Absorption 
Energie 

sousbande 

Absorption 

\ *  Energie 

Figure 4.10 : Schéma des transitions interbandes et inter-sous-bandes (intrabandes) dans un puits quantique. 
(Emprunté à V. Berger[63]) 

D'autre part, l'élément en pz induit une transition si la lumière est polarisée le long de z, 
ce qui exclut par exemple de travailler en incidence normale. Il y est associé un ensemble de 
règles de sélection inverses de celles des transitions interbandes. Ainsi, dans un puits 
symétrique, seuls les états de parité différente seront couplés. Il va de soi aussi que 
l'absorption nécessite la présence d'électrons dans la bande de conduction, obtenus par dopage 
ou bien par illumination. 

Les énergies typiques de ces transitions, compte tenu des possibilités technologiques et 
des masses effectives, se situent entre 0.01 et 1 eV, un intérêt particulier étant porté à la région 
du moyen infrarouge (avec la bande des lOpm), où les principales possibilités étaient 
auparavant offertes par les transitions interbandes dans les alliages HgCdTe. 

Il est intéressant de discuter de l'intensité de ces transitions en termes de force 
d'oscillateur, exprimé plutôt par les éléments de matrice de r. En procédant par identification 
comme dans le cas des transitions atomiques ou moléculaires, on peut définir une force 
d'oscillateur par électron, associée à la transition entre les états i et f d'énergie Eif : 

fif  = -Eif I(qf (z)/Pzl<pi (z))l 
2m 2 

A2 
(4.15) 
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où m est la masse effective, et non la masse de l’électron libre comme on l’introduit 
usuellement dans la force d‘oscillateur. Or les fonctions enveloppes sont fonctions propres 

h 

I disiançç + 

4 O 5 1 0 1 5 2 0  

Distance(nm) 

Figure 4.11 : Structures dessinées pour des transitions intrabandes induisant: a) la rectification optique. b) la 
rectification optique à meilleur rendement, mais à retour à l’équilibre plus lent. c) le doublement de fréquence 

résonant. d) le triplement de fréquence résonant. ( D’après V. Berger [63] et références citées) 

dun hamiltonien effectif H qui satisfait aux relations de commutation usuelles : [z,p,]= ihet 

[H, z] = -ihp, / m . On peut donc [64] en déduire la règle de somme classique : f ln  = 1 , 

qui s’applique donc aux transitions intrabandes entre le niveau fondamental n = 1 et les 
niveaux excités. 

Cette relation valide la définition d’une force d’oscillateur ”effective“. Il est facile et 
instructif de la calculer pour la transition 1 =j 2 dans l’approximation du puits infini, de 
largeur L. Les fonctions enveloppes et les énergies des deux premiers états confinés sont : 

m 

n=2 

n=l 
n=2 

(2/L)l/2 cos z7dL d’énergie hzn2/2mL2 
(2L)1/2 sin 2z7dL d‘énergie 4hk2/2mL2 

Entre ces deux états, l’élément de matrice de l‘opérateur z est : 
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+ L I 2  
(z) = (n = llzln = 2) = 2 / L  jcos (z7dL) sin (2z7dL) z 6z = 16L/9n2 

-LI2 

qui est de l'ordre de grandeur de la largeur du puits, la dizaine de nm, et non, comme dans une 
molécule, le dixième de nm. La force d'oscillateur est donc : f,2= 2mE,,<z>Z/hi 0,96, valeur 
très proche du maximum, l'unité. Si Son veut comparer ces structures aux systèmes atomiques 
et moléculaires, on peut noter que pour une énergie de transition donnée, le carré du dipôle 
sera ici beaucoup plus grand, en raison inverse de la masse effective. 

Un puits quantique carré infini est donc très proche de l'oscillateur harmonique idéal où 
la force des transitions l a  3,4, ... est négligeable. Mais on voit combien ces forces 
d'oscillateur sont dépendantes de la forme précise du puits, comme d'ailleurs les énergies de 
transitions vers les divers états excités. On dispose là dun nouvel outil pour l'ingénieur, qui 
permet de distribuer la force d'oscillateur au mieux de son intérêt, et, plus généralement, de 
dessiner les fonctions enveloppes les plus adéquates, par exemple pour optimiser des non- 
linéarités. J'en donnerai deux exemples particulièrement représentatifs de la démarche. 

4.9.1 Il est d'abord possible d'introduire volontairement de l'asymétrie dans le système, pour 
obtenir des non-linéarités d'ordre 2. La figure 4.11 a, b représente des structures réalisées pour 
la rectification optique, c'est-à-dire l'apparition dune tension continue sous éclairement. On 
ne peut mieux faire comprendre l'origine microscopique de ce genre d'effet qu'en imaginant ce 
qui se passe à la résonance, c'est-à-dire lors dune transition intrabande réelle. Le centre de 
gravité de la charge est déplacé d'autant plus que l'asymétrie est violente. Mais, à l'inverse, la 
force d'oscillateur de la transition diminuera avec l'asymétrie, comme le recouvrement des 
probabilités de présence des deux états. Il y a donc un compromis à effectuer pour optimiser 
l'effet. 

La structure b, qui comporte un second puits, permet d'accroître considérablement le 
temps de retour à l'équilibre, et donc la charge moyenne déplacée en régime permanent, au 
dépend de la rapidité du système. Là aussi, le meilleur compromis pour l'application visée est 
accessible à l'ingénieur. 

4.9.2 Dans le cas de la génération de seconde harmonique, il est intéressant aussi d'optimiser 
les résonances (structure 4.11 c ). Le choix dun potentiel en créneau permet d'égaler les 
énergies des transitions 1 3 2 et 2 + 3 .  Le terme doublement résonant de la susceptibilité 
d'ordre 2 correspond donc à la succession des transitions 1 3 + 1 . L'interprétation pas 
ù pas de cette succession, qui ignore les autres termes non résonants et lés interférences 
possibles avec eux, est la suivante : deux absorptions successives d'un photon, associées à 
deux promotions successives de l'électron puis suivies d'une relaxation radiative émettant un 
photon d'énergie double. Mais en tout cas, il est essentiel qu'aucune de ces transitions ne soit 
interdite, ce qui serait le cas pour 3 3 1 dans une structure symétrique. La figure 4.1 IC, d 
donne deux exemples d'optimisation de structures pour ce type d'application, et qui sont à la 
portée du "mécanicien quantique". 

2 
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5. CONCLUSION 

J’espère avoir contribué dans ce cours à présenter au non-spécialiste l’essentiel de ce qu’il faut 
avoir compris pour utiliser au mieux les matériaux semi-conducteurs en optique. J’ai été 
volontairement discret sur ce que peuvent apporter les arguments de symétrie dans ces 
matériaux très généralement cristallins. Il me semble que cet aspect des choses, bien compris 
depuis les années 60, n’est pas spécifique aux semi-conducteurs. Par contre, avec de longs 
développements sur les excitons et les effets de confinement, j’ai insisté sur les expériences 
quasi résonantes, où donc une au moins des énergies optiques en jeu est proche du bord de 
bande interdite. C’est en effet dans cette direction, me semble-t-il, que peuvent apporter du 
nouveau à l’optique les derniers développements de la physique des semi-conducteurs, en 
particulier ceux rendus possibles par les formidables progrès de la technologie des micro- et 
nanostructures. 

J’espère aussi avoir transmis, au-delà des développements mathématiques, une part 
importante de ma << culture >> dans le domaine, qui s’exprime par des impressions qualitatives, 
des priorités dans l’exposé, sans doute des insuffisances. Elle s’est faite au contact de maîtres 
et de collègues, principalement du Groupe de Physique des Solides de l’ENS, du laboratoire 
de Physique de la Matière Condensée de l’École Polytechnique, et du Groupement 
Scientifique CNET-CNRS de Bagneux. Ils sont nombreux, mais parmi les maîtres, je dois 
citer C. Benoit à la Guillaume et G. Lampe1 ; parmi les collègues, G. Bastard, F. Julien, 
F. Mollot, J.L. Oudar et C. Weisbuch. 

Enfin, je tiens à remercier particulièrement ceux qui m’ont soutenu de près dans la 
rédaction de ce cours, par leur aide pratique, leurs encouragements et leurs critiques 
stimulantes. Ce sont G. Fishman, P. Sénellart et V. Thierry-Mieg. 
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L’optique non linéaire et ses matériaux 

Les nanocristaux semi-conducteurs ou boîtes quantiques 

D. Ricard‘ 

Laboratoire d’Optique Quantique, École Polytechnique, 91 128 Palaiseau cedex, 
France 

Résumé : Nous discutons ici des propriétés optiques linéaires et non linéaires de colloïdes ou de 
verres contenant des nanocristaux semi-conducteurs, l’exemple choisi étant CdSe. Le confinement des 
porteurs conduit à un spectre de raies élargies surtout par la grande dispersion de taille des nanocris- 
taux. La non-linéarité qui intéresse les applications est l’effet Kerr statique ou optique. Dans ce der- 
nier cas, il faut distinguer le régime résonant où l’effet dominant est un effet de population et le ré- 
gime non résonant où le déplacement radiatif est à l’origine de l’indice non linéaire. L’absorption à 
deux photons est également considérée. 

1. INTRODUCTION 

Bien que les colloïdes métalliques par exemple soient connus depuis fort longtemps, l’étude 
systématique des systèmes mésoscopiques a commencé il y a une vingtaine d’années. Dans 
ces systèmes, de taille intermédiaire entre le microscopique et le macroscopique, le mouve- 
ment des porteurs, électrons ou trous, est limité par des barrières de potentiel. I1 en résulte une 
quantification de l’énergie cinétique selon le schéma bien connu du puits de potentiel. Ce 
genre d’étude a d’abord porté sur les puits quantiques formés d’un matériau semi-conducteur 
de bande interdite plus faible et d’épaisseur de quelques nanomètres pris en sandwich entre 
deux << barrières >> formées d’un autre matériau semi-conducteur de bande interdite plus 
grande. L’exemple le plus classique est formé à partir du couple GaAs/AI,Gai-,As. Ces puits 
quantiques possèdent des propriétés remarquables telles que la présence de pics excitoniques 
même à température ambiante. Cela leur confère des propriétés optiques non linéaires très 
intéressantes. 

Dans un puits quantique, le mouvement des porteurs est confiné dans une dimension mais 
reste libre dans les deux autres dimensions. C’est pourquoi on les appelle parfois des maté- 
riaux quasi 2D. Étant données les propriétés de ces matériaux quasi 2D, on s’est demandé ce 
qu’il en serait des fils quantiques avec confinement dans deux dimensions, matériaux quasi 
lD, ou des points ou boîtes quantiques, matériaux quasi OD. Pour des raisons technologiques 
de fabrication, les boîtes quantiques, qui sont donc de petits cristaux métalliques ou semi- 
conducteurs, ont été étudiées en premier. I1 est en effet facile de préparer des colloïdes d’or ou 
d’argent par réaction chimique en milieu aqueux et les verres contenant des nanoparticules de 
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91405 Orsay cedex, France. 
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ces métaux sont utilisés depuis des siècles dans l’art du vitrail. On sait également fabriquer 
des colloïdes de matériaux II-VI tels que CdS, toujours par réaction chimique. Les techniques 
s’étant affinées, on sait maintenant contrôler la taille de ces nanocristaux et aussi préparer des 
colloïdes de matériaux III-V. On sait également protéger la surface des particules en y atta- 
chant des molécules organiques. On peut enfin préparer des verres contenant des particules de 
matériaux II-VI ou I-VI1 en mélangeant les composants du semi-conducteur (Cd et Se par 
exemple) au verre à haute température. Le verre en fusion est alors refroidi rapidement. On 
procède enfin à la croissance des cristaux par traitement thermique à une température de 500 à 
700 OC. La taille moyenne est déterminée par la température et la durée du traitement. 

2. MATÉRIAUX COMPOSITES ET EFFET DE CHAMP LOCAL 

Nous discutons donc ici les propriétés de nanocristaux métalliques ou (et surtout) semi- 
conducteurs, en particulier leurs propriétés optiques non linéaires. Ces nanocristaux sont 
nécessairement dispersés dans un milieu diélectrique (verre, eau.. .) et l’ensemble forme un 
matériau dit composite. De par la présence de l’interface entre nanocristaux et milieu hôte, un 
matériau composite possède des propriétés différentes de celles de ses composants. Par 
exemple, un verre dopé par des nanoparticules d’or présente un pic d’absorption dans le vert. 

Ceci est dû à un effet de champ local. Les deux composants ont des permittivités diffé- 
rentes, E pour les cristallites et Ed pour la matrice diélectrique. 11 en résuite une différence 
entre le champ électrique à l’intérieur d’une particule Ei, et le champ électrique régnant dans 
le milieu environnant E. Pour des particules sphériques de taille petite devant la longueur 
d’onde laser, on a la relation simple [ 13 

Le facteur f = 3 ~ d / ( ~ + 2 ~ d )  joue le rôle d’un facteur de champ local macroscopique. I1 dépend 
en général de la fréquence puisque E en dépend (alors que Ed est constant en bonne approxi- 
mation). En particulier, s’il existe une fréquence pour laquelle la partie réelle du dénominateur 
s’annule, alors le facteur f présente une résonance appelée résonance plasma de surface. Le 
coefficient d’absorption contient le facteur f en module au carré et présente donc lui aussi une 
résonance. Ainsi s’explique le pic d’absorption vers 530 nm pour un verre dopé par des 
particules d’or [2]. Pour cette fréquence, les lignes de champ semblent attirées vers l’intérieur 
de la sphère. On parle de confinement diélectrique. 

Mais cet effet n’est réellement important que pour les métaux comme l’or ou l’argent. I1 
peut néanmoins avoir une conséquence importante. En effet, le champ interne Ei, dépend de E 

selon l’équation (1). Mais, par l’effet Kerr optique, &d dépend à son tour du champ interne. 
Cette inter-relation peut conduire au phénomène de bistabilité intrinsèque, c’est-à-dire sans 
cavité Fabry-Perot. Pour certaines valeurs de l’intensité incidente, donc de E, I’absorbance de 
l’échantillon (par l’intermédiaire du facteur de champ local) peut prendre deux valeurs 
différentes dépendant de l’histoire précédente de E. L’effet Kerr optique peut être très 
important pour un cristallite semi-conducteur de CdS par exemple. Mais le facteur de champ 
local reste faible pour une sphère de CdS et la bistabilité n’est alors pas observable. On peut 
contourner la difficulté en fabriquant des nanosphères de CdS enrobées d’une coquille 
d’argent. On combine alors la forte non-linéarité de CdS avec la résonance plasma de surface 
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de l’argent (le calcul du facteur de champ local est alors plus complexe) et on peut observer le 
phénomène de bistabilité intrinsèque [3]. 

Pour les semi-conducteurs cependant, même au voisinage des niveaux discrets dont nous 
parlerons ci-dessous, la dispersion de la permittivité reste négligeable et le facteur de champ 
local est pratiquement une constante d’ailleurs inférieure à un. Nous ne nous en soucierons 
donc que peu. Si l’on veut néanmoins comparer la non-linéarité d’un nanocristal à celle du 
cristal massif, il est nécessaire de savoir relier la susceptibilité z(3) du composite à celle de 
ses constituants. L’expression est la suivante : 

expression valable lorsque la fraction volumique p occupée par les nanocristaux est petite 
devant 1. ~ ( 3 )  est la susceptibilité du nanocristal et xf’ celle du matériau hôte. En régime 
résonant, i.e. quand la fréquence laser correspond à une fréquence de transition des nanocris- 
taux, la contribution de la matrice hôte est négligeable. I1 n’en est plus de même hors réso- 
nance. 

3. LE CONFINEMENT ÉLECTRONIQUE 

L’effet de champ local étant relativement peu important pour les nanocristaux semi-con- 
ducteurs sur lesquels nous nous concentrons, l’effet dominant dans la différence de compor- 
tement entre boîtes quantiques et matériaux massifs provient du confinement (du mouve- 
ment) électronique. Nous commençons par discuter les conséquences de ce confinement élec- 
tronique sur le spectre des niveaux d’énergie qu’un électron peut occuper dans un tel nano- 
cristal. 

3.1 Les différents régimes de confinement 

Pour un semi-conducteur intrinsèque, l’état fondamental correspond à une bande de valence 
pleine et à une bande de conduction vide. Les premiers états excités s’obtiennent en faisant 
passer un électron du haut de la bande de valence au bas de la bande de conduction. On crée 
ainsi une paire électron-trou. En se limitant à deux bandes paraboliques et en utilisant l’appro- 
ximation de la masse effective, l’équation aux valeurs propres pour une telle paire s’écrit 

tz2 
(re,rh)=Ee-hq5(re,rh) (3) 

où A est le Laplacien, me et mh les masses effectives de l’électron et du trou, e2 = q2/4nEo (q 
étant la charge élémentaire et EO la permittivité du vide. V est le potentiel de confinement 
supposé constant à l’intérieur de la particule et infini à l’extérieur, @ est la fonction d’onde 
enveloppe et Ee-h l’énergie propre. Le dernier terme dans le Hamiltonien représente l’énergie 
d’interaction coulombienne entre électron et trou, r,.h étant la distance électron-trou. 

L’équation (3) n’est pas soluble analytiquement mais elle se simplifie dans deux cas 
limites définis par rapport aux échelles de taille pertinentes [4]. Deux énergies apparaissent 
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naturellement, l’énergie cinétique de confinement qui varie en 1/R2 si on suppose les parti- 
cules sphériques de rayon R et l’énergie d’interaction coulombienne qui varie en IR .  Les 
échelles de taille pertinentes sont le rayon R du nanocristal et le rayon de Bohr de I’exciton 
ag = & A 2  /pe2 où p est la masse réduite p = memh/(-+mh). On montre que, si R >> ag, 
l’énergie d’interaction coulombienne domine et on peut négliger, en première approximation, 
les termes en V dans le Hamiltonien de l’équation (3). On retrouve aiors le cas d’un système 
hydrogénoïde, I’exciton de Wannier, qui existe comme dans le semi-conducteur massif. On 
peut ensuite, en deuxième approximation, tenir compte de la taille finie de la particule. 
L’exciton est confiné avec une énergie de confinement faible de l’ordre de A2/MR2 où M est 
la masse totale me+mh. On est dans le régime dit de confinement faible. 

Dans le cas limite inverse où R << ag, c’est l’énergie cinétique de confinement qui 
domine. On peut alors négliger, en première approximation, le dernier terme du Hamiltonien 
de l’équation (3). Ce Hamiltonien se réduit alors à la somme de deux Hamiltoniens indépen- 
dants, l’un pour l’électron, l’autre pour le trou ; le mouvement des deux particules est dors 
découplé. Ce régime est celui du confinement fort. L’expérience montre que les conditions 
requises pour être dans l’un de ces deux régimes sont moins draconiennes qu’indiqué ci- 
dessus [5]. Si R > 3ag, on est en régime de confinement faible. C’est en général le cas pour les 
nanocristaux de CuCl pour lequel ag = 0,7 nm. Si R < ag, on est en régime de confinement 
fort, situation assez facile à obtenir pour CdSe pour lequel aB = 5,6 nm. Nous nous limitons 
dans la suite à ce régime de confinement fort en prenant le plus souvent pour exemple les 
nanocristaux de CdSe. Ce cas s’appliquerait aussi aux matériaux III-V. 

3.2 Le confinement fort 

En régime de confinement fort, l’électron et le trou sont donc confinés indépendamment. La 
fonction d’onde enveloppe de l’électron <pe(r) par exemple obéit à l’équation aux valeurs 
propres 

C’est le problème simple de la particule libre dans une boîte. Pour une boîte sphérique, les 
solutions sont de la forme 

où les Y? sont les harmoniques sphériques, jl(x) est la fonction de Bessel sphérique d’ordre 
I, ain son niè*e zéro et Bl, une constante de normalisation. r, 8 et cp sont les coordonnées 
sphériques de r. Prenant l’origine des énergies au sommet de la bande de valence, l’énergie 
propre correspondante est 
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fi2ai 
E:,, =E,  +- 

2m,R2 

où E, est la largeur de la bande interdite du semi-conducteur massif. Au lieu d’avoir un quasi- 
continuum de niveaux comme dans le cas du matériau massif (cas que l’on retrouve en faisant 
tendre R vers l’infini), on a maintenant un ensemble de niveaux discrets. Les premiers 
niveaux sont Is avec 1 = O, n = 1 et ~1 = n, puis Ip avec I = I ,  n = 1 et all = 4,49, puis Id, 2s, 
etc. Rappelons que la fonction d’onde totale de l’électron est 

où uc est la partie périodique correspondant à la bande de conduction. 
Si nous supposons que la bande de valence est non dégénérée, la fonction d’onde enve- 

loppe pour le trou obéit à une équation similaire dont les fonctions propres sont les mêmes 
que pour l’électron. L’énergie propre correspondante s’écrit 

La encore, la fonction d’onde totale est le produit de la fonction enveloppe par une partie 
périodique uv(rh). 

Après avoir traité séparément le mouvement de l’électron et du trou, on peut ensuite, en 
deuxième approximation, tenir compte de l’interaction coulombienne par la théorie des 
perturbations. 

3.3 Discussion des approximations 

Dans le traitement précédent, un certain nombre d’hypothèses ont été faites. D’abord, la boîte 
a été supposée sphérique. Le calcul est également faisable pour une boîte parallélépipédique. 
Le cas de particules ellipsoïdales s’écartant peu de la forme sphérique a aussi été considéré 
[6]. Les conclusions générales, niveaux discrets et énergie de confinement, dépendent peu de 
la forme des nanocristaux. La non-sphéricité peut par contre avoir des conséquences sur la 
structure fine des niveaux. Nous y reviendrons dans la section 4.3. Nous avons ensuite 
supposé les bandes paraboliques. L‘énergie de confinement étant inversement proportionnelle 
à la masse effective, cf. équations (6) et (8), et la masse effective de l’électron étant plus 
petite, la non-parabolicité se manifeste surtout pour la bande de conduction. On peut en tenir 
compte [7] ce qui a pour effet de diminuer l’énergie de confinement. 

Nous avons aussi supposé une barrière de confinement infiniment haute qui impose à la 
fonction d’onde enveloppe de s’annuler à l’interface. En réalité, la barrière de potentiel est 
d’environ 2 eV. Avec une barrière finie, la fonction d’onde est légèrement plus étendue et 
l’énergie de confinement par conséquent plus faible. Pour écrire l’expression de l’énergie 
d’interaction coulombienne entre électron et trou, dernier terme du Hamiltonien dans l’équa- 
tion (3), nous avons encore supposé que nanocristal et matrice hôte ont la même permittivité. 
En réalité, cette énergie d’interaction coulombienne est la somme du dernier terme de notre 
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Hamiltonien et d’une énergie dite de polarisation. Le problème a été traité par une méthode 
variationnelle [8] et par perturbation [9] .  I1 a pour effet de déformer légèrement les fonctions 
d’onde enveloppes. 

Nous avons aussi utilisé l’approximation de la masse effective qui est valable lorsque la 
fonction d’onde enveloppe varie peu à l’échelle de la cellule élémentaire. Cette approche de 
type physique des solides revient donc à supposer que le nanocristal est assez a gros », que le 
nombre d’atomes internes l’emporte largement sur celui des atomes en surface. Cela demande 
des nanocristaux contenant plusieurs centaines d’atomes. En fait, un nanocristal est un objet 
intermédiaire entre une molécule et un cristal. Si le nanocristal est assez << gros », l’approche 
précédente doit être valable. S’il est très petit, une approche du type orbitales moléculaires 
(par exemple LCAO) doit être utilisée. De tels calculs ont été faits, en général en supposant 
une hybridation sp3 [lo]. On peut voir ainsi se former progressivement les bords des bandes 
de valence et de conduction. 

Nous avons enfin supposé que les bandes sont non dégénérées. Pour la bande de conduc- 
tion issue d’orbitales atomiques de type s, hormis la dégénérescence de spin, l’hypothèse est 
justifiée. La bande de valence est issue d’orbitales atomiques de type p et est donc, si l’on 
tient compte du spin, dégénérée 6 fois. Le couplage spin-orbite lève en partie la dégénéres- 
cence en conduisant à un moment cinétique atomique J égal à 312 pour les bandes de trous 
lourds et de trous légers ou à 112 pour la bande décalée. Ceci est valable pour le cristal massif 
et le reste pour les puits quantiques. Pour une particule sphérique par contre, à cause de la 
géométrie sphérique du potentiel de confinement, il y a couplage entre le moment cinétique J 
et celui L de la fonction d’onde enveloppe. Le problème a été traité par analogie avec celui des 
états accepteurs [ 1 11. Le bon nombre quantique est le moment cinétique total F. Il y a mélange 
des bandes de valence et mélange des fonctions d’onde enveloppes [7] .  Considérant les 
premiers niveaux pour lesquels F = 312, on peut avoir des fonctions enveloppes paires 
impliquant I = O et I = 2 ou impaires impliquant I = 1 et I = 3. Les niveaux correspondants sont 
notés nS3n et nP3/2. Les états de l’électron sont inchangés mais sont en général notés lSe, 
lP, ... au lieu de Is, l p  ... 

4. PROPRIÉTÉS LINÉAIRES 

Les transitions permises sont celles pour lesquelles l’élément de matrice de transition est non 
nul. Nous nous plaçons d’abord dans le cadre de l’approche simplifiée de la section 3.2 et 
nous nous demandons quelle est la probabilité de faire passer un électron de l’état (Z,m,n) de la 
bande de valence à l’état (l',m',ri') de la bande de conduction. Les fonctions d’onde étant 
composées d’une partie lentement variable (Plmn et d’une partie plus rapidement variable u, ou 
uy et l’opérateur quantité de mouvement p étant Ali fois l’opérateur gradient, l’élément de 
matrice se simplifie 

I1 est le produit de ce que l’on nomme habituellement pcv par l’intégrale de recouvrement des 
fonctions d’onde enveloppes pour l’électron et le trou. 

Or les qlmn forment une base orthonormée. L’intégrale de recouvrement est donc simple- 
ment 61$mm&,s où 6 ,  est le symbole de Kronecker. Les seules transitions interbandes per- 
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mises sont celles qui conservent les nombres quantiques I, m et n, c’est-à-dire les transitions 
1s-ls, lp-lp ... Une telle transition se produit à la fréquence col,, donnée par 

Le deuxième terme est l’énergie cinétique de confinement et le troisième l’énergie d’interac- 
tion coulombienne. p est un nombre voisin de 1,8 pour la transition Is-Is. La dégénérescence 
de la bande de valence modifie un peu ces résultats. Par exemple les transitions sont permises 
de tous les nS3/2 vers lS, mais la plus intense est la transition lS3/2-lSe. 

4.1 Spectres d’absorption et de luminescence 

À partir des considérations précédentes, nous nous attendons à un spectre d’absorption fait de 
raies, la fréquence de la première transition étant d’autant plus décalée vers le bleu que le 
nanocristal est petit. La figure 1 montre les spectres d’absorption à basse température de trois 
verres dopés par nanocristaux de CdSe dont les rayons moyens sont de 3,8 nm, 2,6 nm et 
2,1 nm. Le décalage vers le bleu est visible sur le spectre lui-même. La dérivée seconde du 
spectre fait plus clairement apparaître les raies attendues, même si elles sont élargies. Les 
deux premières sous-structures correspondent aux transitions 1S3/2- lSe et 2S312-lS,. Vient 
ensuite généralement la transition lP3/2-lPe, mais cela dépend de la taille des particules. 

Les spectres de la figure 1 ont été obtenus pour des échantillons de très bonne qualité. En 
général, l’élargissement des raies fait que la sous-structure de la première bande n’est pas 
résolue, même à basse température. Lorsque nous traiterons des propriétés non linéaires en 
régime résonant, la résonance concernera cette bande. Nous la nommerons alors du terme 
vague de bande 1 s- 1 s ou de première bande. 

La partie supérieure de la figure 2 montre une partie du spectre de luminescence d’un 
colloïde de CdSe [12]. On observe un pic relativement étroit légèrement décalé vers le rouge 
par rapport à la première bande d’absorption. Une bande plus large avec un décalage Stokes 
beaucoup plus important n’apparaît pas sur la figure 2. Si on excite l’échantillon avec une 
impulsion picoseconde et si on résout temporellement cette luminescence, on observe que le 
pic étroit est une composante rapide (avec une constante de temps de l’ordre de la nano- 
seconde) alors que la bande large est une composante lente (la constante de temps se compte 
en dizaines ou centaines de microsecondes). Le pic étroit est dû à la recombinaison directe 
d’un électron dans le niveau lSe avec un trou dans le niveau lS3/2. La bande large correspond 
à la recombinaison de porteurs piégés. 

Ceci correspond à un point très important : la présence de pièges à la surface des nanocris- 
taux. En fait, l’interface entre le nanocristal semi-conducteur et le diélectrique environnant est 
parfois assez mal contrôlée, surtout dans les verres. Dans ce dernier cas, le nombre de pièges 
est d’autant plus grand que le rayon des particules est plus petit. Les colloïdes permettent un 
meilleur contrôle de l’interface. En attachant des molécules organiques aux nanocristaux, on 
arrive à fortement réduire la bande large dans le spectre de luminescence et à obtenir un très 
bon rendement quantique de luminescence dans le pic étroit [13]. 

Autre point important : après excitation, le pic étroit et le bord N bleu D de la bande large 
apparaissent simultanément. On n’observe pas de croissance progressive de la bande large qui 
correspondrait au piégeage progressif des électrons. Ceci tend à montrer qu’il existe deux 
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Figure 1 : Spectres d’absorption et leur dérivée seconde pour trois verres dopés par nanocristaux de CdSe. 
Le rayon moyen des particules est (de haut en bas) de 3.8 nm, 2.6 nm et 2.1 nm. 

classes de particules, des particules sans pièges qui donnent naissance au pic étroit et des 
particules avec pièges (dans lesquelles les électrons se piègent rapidement) à l’origine de la 
bande large [ 131. 

4.2 Photonoircissement 

Lorsqu’on irradie un verre dopé par nanocristaux semi-conducteurs par un faisceau laser 
intense, celui-ci subit un phénomène appelé photonoircissement [ 141 car dans certains cas une 
coloration grise apparaît. Ce phénomène a plusieurs autres conséquences. Le spectre de 
luminescence est fortement modifié. Le pic étroit est un peu moins intense qu’avant noircis- 
sement alors que la bande large a presque totalement dispam. Le temps de recombinaison des 
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Figure 2 : Spectres d’absorption et de luminescence d’un colloïde de CdSe : a) spectres 
linéaires, b) spectres PLE et FLN et c) spectre de hole-burning (d’après la réf. [12]) 

porteurs libres est plus court, ce qui explique la perte d’intensité du pic étroit. Nous verrons 
aussi que la non-linéarité d’un verre noirci est plus faible que celle d’un verre frais. 

Le degré de noircissement ne dépend que de la dose d’irradiation (le produit intensité x 
durée) reçue. L’origine de l’effet a été élucidée par mesure de luminescence induite thermi- 
quement [15]. I1 s’agit d’une photo-ionisation ; un porteur photo-excité est éjecté du nano- 
cristal et piégé dans la matrice de verre. I1 s’agit d’un phénomène quasi permanent. I1 peut être 
considéré comme permanent à température ambiante ou à basse température mais il est 
réversible par traitement thermique. En chauffant le verre à - 370 “C pendant quelques heures, 
les porteurs piégés dans le verre diffusent vers leur nanocristal de départ et le verre retrouve 
ses propriétés originelles. 
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4.3 Largeur de raie et sous-structure 

Les spectres d’absorption et de luminescence des figures 1 et 2a montrent clairement que les 
raies prévues par la théorie précédente sont fortement élargies. On connaît deux sortes d’élar- 
gissement : l’élargissement inhomogène et l’élargissement homogène. On devra aussi consi- 
dérer la possibilité d’une sous-structure due à des degrés de liberté non encore pris en compte. 
Dans le cas des nanocristallites semi-conducteurs, l’élargissement inhomogène est surtout dû 
à la distribution de taille des particules. L’énergie des niveaux est fonction du rayon du 
nanocristal : un cristal plus petit absorbe plus vers le bleu, un cristal plus gros absorbe plus 
vers le rouge. Or, quelle que soit la méthode de préparation, tous les cristaux n’ont pas la 
même taille. I1 en résulte donc une distribution des fréquences de transition. Cet élargissement 
inhomogène masque la largeur intrinsèque des raies. 

Pour accéder à la largeur homogène, il faut avoir recours à des techniques de spectros- 
copie non linéaire. On peut par exemple exciter l’échantillon avec un rayonnement monochro- 
matique (on excite alors sélectivement une classe de particules) et 1) regarder comment le 
spectre d’absorption a été modifié (c’est la technique du c< hole burning >>) ou 2) mesurer le 
spectre de luminescence (c’est la technique du << fluorescence line narrowing B ou FLN). Des 
exemples de résultats obtenus par les techniques 1) et 2 )  sont donnés au bas et au milieu de la 
figure 2 respectivement. Symétriquement au cas 2) ci-dessus, on peut sélectionner une tranche 
de fluorescence et mesurer son intensité en balayant la longueur d’onde d’excitation (c’est la 
technique de c< photoluminescence excitation spectroscopy >> ou PLE). Un exemple de spectre 
PLE est donné dans la partie intermédiaire de la figure 2. Pour tirer le maximum de la 
technique FLN, il faut exciter dans la queue rouge du spectre d’absorption. De même, pour 
tirer le maximum de la technique PLE, il faut regarder dans la queue bleue du spectre de lumi- 
nescence. 

En effet, la partie intermédiaire de la figure 2 montre que les spectres intrinsèques 
d’absorption ou d’émission ont une structure vibronique. Cette structure est due au couplage 
entre électrons et phonons LO dont la fréquence est de 210 cm-l pour CdSe (nous n’avions 
pas tenu compte de ce degré de liberté de vibration) et est, elle aussi, masquée par l’élargis- 
sement inhomogène. Utilisée sur des colloïdes de CdSe, la technique PLE a permis de suivre 
en fonction de la taille 10 transitions électroniques et d’identifier les 6 premières [16]. Elle a 
aussi permis de mettre en évidence la structure fine du niveau lS3/2-1Se qui est 8 fois dégé- 
néré. La dégénérescence est en partie levée par la non-sphéricité des particules, par la struc- 
ture cristalline et par l’interaction d’échange [ 171. 

On peut également obtenir la largeur intrinsèque par des techniques d’écho de photons ou 
encore, travaillant sur un colloïde dilué et focalisant fortement le laser, isoler le spectre 
d’émission d’un seul nanocristal [18]. 

5. PROPRIÉTÉS NON LINÉAIRES 

Les verres et les colloïdes étant isotropes, la non-linéarité qui nous intéresse est la non-linéa- 
rité d’ordre trois, essentiellement l’effet Kerr optique ou statique. L’effet Kerr statique corres- 
pond à la modification de la susceptibilité du milieu, proportionnellement au carré du champ 
électrique appliqué. L’effet Kerr optique généralise l’effet Kerr statique au cas d’un champ 
oscillant, la modification étant proportionnelle au module carré du champ laser. Ces propriétés 
peuvent être utiles pour les applications comme la commutation tout-optique ou dans des 
modulateurs dans le cas statique. 
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5.1 Effet Kerr statique 

On mesure en général le changement du spectre d’absorption induit par un champ statique ou 
basse fréquence. Ce changement est proportionnel à la partie imaginaire de la susceptibilité 
X(3) (O,O,o) . Outre les applications potentielles, l’effet Kerr statique est intéressant en soi. I1 
est dû au déplacement des niveaux d’énergie et au mélange des fonctions d’onde non pertur- 
bées par le Hamiltonien de perturbation +_¶Ex. Si l’espacement entre niveaux est grand 
devant la perturbation d’ordre qER comme c’est le cas pour les atomes, on peut traiter le 
problème par la théorie des perturbations. On parle alors d’effet Stark. Si au contraire les 
niveaux sont rapprochés, on doit diagonaliser le Hamiltonien total. On parle d’effet Franz- 
Keldysh. L’effet physique est le même, seule l’approche mathématique diffère. 

L’expérience a été faite sur un verre contenant des nanocristaux de CdS0,sSeo.s [ 191. Le 
champ électrique, avec Ei, = 2 104 V/cm, était appliqué grâce à des électrodes transparentes. 
C’était un champ sinusoïdal oscillant à 1 kHz. Le changement d’absorption était mesuré grâce 
à un amplificateur à détection synchrone. On observe alors des oscillations au voisinage de la 
bande 1s-1s avec une réplique au voisinage de la bande décalée par couplage spin-orbite. La 
position des oscillations est indépendante de la valeur du champ et leur amplitude est propor- 
tionnelle au carré du champ. Les résultats sont en bon accord avec un calcul de perturbations. 
On est donc en présence d’un effet Stark, l’espacement entre niveaux étant induit par le 
confinement. En augmentant la taille des particules, on observe la transition vers l’effet Franz- 
Keldysh [ZO]. 

La partie imaginaire de j i (3’(0,0,~)  est de l’ordre de 10-20 ( m N ) z  pour une fraction 
volumique d’environ 3 10-3. La susceptibilité de la matrice hôte étant réelle, elle ne contribue 
pas à cet effet d’électro-absorption. Un champ statique conduit à une diminution de 
l’absorption à la fréquence du pic 1s-1s et à une augmentation de part et d’autre. 

5.2 Effet Kerr optique 

Dans ce cas, la fréquence laser peut coïncider avec une fréquence de transition, en général 
celle de la transition 1s-1s. On est alors en régime résonant et l’effet dominant est un effet de 
population ; des porteurs sont réellement créés et c’est leur présence qui modifie les propriétés 
optiques. La non-linéarité est alors grande, mais il y a des pertes par absorption et le temps de 
réponse ‘t est limité par la recombinaison des porteurs. Pour les applications, dans un tel cas, 
un matériau est caractérisé par le facteur de mérite X(~)/O:T où ~ ( 3 )  est la susceptibilité Kerr et O: 
le coefficient d’absorption. En régime non résonant, par exemple pour des fréquences infé- 
rieures à la largeur de la bande interdite, l’effet dominant est le déplacement radiatif des 
niveaux. Le temps de réponse est très bref et, si E,/2 < A O < E,, les seules pertes par absorp- 
tion sont dues à l’absorption à deux photons liée à la partie imaginaire de ~ ( 3 ) .  Le facteur de 
mérite caractérisant le matériau est alors le rapport de la partie réelle de x ( ~ )  à sa partie 
imaginaire. 

Différentes techniques ont été utilisées pour étudier l’effet Kerr optique : l’absorption non 
linéaire, la conjugaison de phase, le mélange de fréquence quasi dégénéré, la technique c Z- 
scan ». Ces techniques donnent accès soit au module de X(3)(01 ,a1 ,a2), soit à ses parties 
réelle ou imaginaire. Un faisceau de fréquence 01 modifie les propriétés optiques à la fré- 
quence m. Dans le cas dégénéré, 01 = m. 
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5.2.1 Le régime résonant 

La population de l’état à une paire conduit à la saturation de la transition correspondante. 
Mais on peut créer une deuxième paire dans l’état 1s-1s et la même population conduit aussi à 
une absorption induite entre état à une paire et état à deux paires. Notons O l’état fondamental, 
1 l’état à une paire et 2 l’état à deux paires. À cause de l’interaction coulombienne entre les 
paires, la fréquence de transition est légèrement inférieure à la fréquence de transition 010 

[21]. Supposant le même temps de déphasage Tz pour les deux transitions et conservant 
uniquement les termes triplement résonants, la polarisabilité Kerr dans le cas dégénéré s’écrit 
1221 

1 T, IT2 Y(o,-w,o) = -{ dl, €,fi3 [ ( ~ - q , , ) ~  +l/T;](o-q,  +i /T,)‘  

1 / 2  1 1 
( o - w l o + i / T z ) ( 2 ~ - ~ z o + i / T z )  0 - 0 ~ ~ + i / T ~  o - o l o + i / T 2  

où d est l’opérateur moment dipolaire électrique et Ti la durée de vie du niveau 1. y est la 
somme de trois termes. Le premier correspond à la saturation de la transition O + 1, le second 
à l’absorption induite 1 + 2. Le troisième terme qui est une contribution cohérente est 
négligeable car Tz << TI. Les deux termes importants, saturation de l’absorption et absorption 
induite, constituent la contribution des porteurs libres. 

Nous savons qu’il existe aussi des porteurs piégés à l’interface. Ces porteurs piégés, par 
l’intermédiaire du champ statique qu’ils créent, modifient les propriétés optiques par effet 
Kerr statique. Les expériences étant réalisées avec des impulsions picoseconde dont la durée 
est courte devant la durée de vie du niveau 1 ou des porteurs piégés, il faut également tenir 
compte de l’aspect transitoire de la réponse. On utilise pour cela le formalisme de la fonction 
réponse. On peut aussi introduire la notion de susceptibilité effective. Le calcul peut être fait 
simplement dans le cas d’impulsions rectangulaires [23]. 

Utilisant la technique pompe-sonde, la saturation de l’absorption a été observée de même 
que l’absorption induite. La réponse non linéaire peut être résolue temporellement. On 
observe qu’elle est en général faite d’une composante rapide et d’une composante lente 
comme le montre la figure 3. En travaillant sur un verre dopé par nanocristaux de CdSo.3Seo.7 
noirci à des degrés divers par un faisceau à profil gaussien, on constate que, pour la compo- 
sante rapide, la constante de temps décroît avec le degré de noircissement alors que 
l’amplitude reste constante. L’amplitude de la composante lente décroît avec le degré de 
noircissement jusqu’à s’annuler. Ces résultats sont en accord avec le modèle précédent [23]. 
Ils confirment de plus l’hypothèse des deux classes de particules, les particules sans pièges 
donnant naissance à la composante rapide (contribution des porteurs libres) et les particules 
avec pièges à la composante lente. Tout se passe comme si les particules noircies ne contri- 
buaient plus à la non-linéarité. 
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Figure 3 : Susceptibilité Kerr effective en fonction du retard de l’impulsion sonde 
pour un verre modérément noirci. 

Pour un échantillon frais, la composante lente domine généralement alors que, pour un 
échantillon noirci, c’est la composante rapide qui domine. Lé mécanisme dominant ne peut 
pas être prévu u priori ; il dépend de l’origine et de l’histoire de l’échantillon. Utilisant un 
milieu référence tel que CS;?, on peut mesurer la grandeur de la susceptibilité effective 
(composantes rapide et lente). La grandeur de ia composante lente qui dépend bien sûr de la 
situation est de l’ordre de 10-l8 (mN)2 et en bon accord avec les prévisions théoriques. Celle 
de la composante rapide qui est du même ordre indique une certaine compensation entre les 
effets de saturation de l’absorption et d’absorption induite. Le facteur de mérite défini ci- 
dessus est inférieur à celui de la non-linéarité excitonique des puits quantiques. Cela est dû à 
la grande largeur inhomogène de la bande 1s-1s. I1 serait intéressant d’étudier des échantillons 
pour lesquels la distribution de taille est plus étroite. 

Pour un échantillon noirci, ne subsiste que la composante rapide. On observe alors que le 
facteur de mérite diminue lorsque la taille des nanocristaux diminue [24]. Rappelons qu’il fait 
intervenir le temps de recombinaison des porteurs libres qui peut être fortement réduit par le 
noircissement. C’est ainsi qu’un dispositif bistable avec un temps de réponse de 25 picose- 
condes a pu être fabriqué avec ce genre de matériau [25]. 

5.2.2 Le régime non résonant 

Nous considérons maintenant le cas où le faisceau laser n’est pas absorbé. Pour le semi- 
conducteur massif, nous dirions A w < E,. Certains auteurs définissent une largeur de bande 
interdite E, effective qui tient compte du confinement. ~(~)(w,-w,w) n’est plus triplement 
résonant mais, si Eg/2 < A w < E,, il existe encore une résonance à deux photons w + w qui 
conduit au phénomène d’absorption à deux photons. En régime non résonant, c’est cette 
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absorption à deux photons qui a d’abord été étudiée. Dans ce cas, l’intensité I du faisceau laser 
est atténuée selon l’équation 

dI 
- = -PI2 - No1 
dz 

où p, proportionnel à la partie imaginaire de X(3)(0,-0,0), est le coefficient d’aborption à 
deux photons du verre dopé. Le deuxième terme correspond à l’absorption des porteurs libres 
créés par absorption à deux photons. N est le nombre de porteurs libres par unité de volume et 
est donné par 

en négligeant la recombinaison des porteurs à l’échelle de la picoseconde. CS est la section 
efficace d’absorption des porteurs libres. 

Les règles de sélection sont différentes pour l’absorption à deux photons et pour l’absorp- 
tion linéaire [26]. Les valeurs des paramètres P et <T ont été déduites de mesures de la trans- 
mission en fonction de l’intensité incidente. Pour des impulsions picoseconde, l’absorption 
des porteurs libres est non négligeable. La matrice ne contribue pas à l’absorption à deux 
photons. À partir de la susceptibilité $3) du composite, connaissant la fraction volumique p ,  
on peut en déduire la partie imaginaire de la susceptibilité x ( ~ )  d’un nanocristal. 

La réfraction non linéaire a aussi été étudiée dans ce régime de fréquence. Pour éviter la 
contribution des porteurs libres, la technique du mélange de fréquence a été utilisée. On en 
déduit la valeur de la partie réelle de X ( 3 ) .  Ici, la contribution de la matrice x?) est impor- 
tante. En en tenant compte, on peut obtenir la partie réelle de ~ ( 3 ) .  Certains auteurs observent 
que la susceptibilité du nanocristal, partie imaginaire et partie réelle, n’est pas très différente 
de celle du semi-conducteur massif [27,28]. Mais les échantillons étudiés n’avaient pas un 
spectre d’absorption très structuré et le rôle du confinement n’est pas encore clair. 

6. CONCLUSION 

Le confinement électronique conduit à un spectre de raies pour un nanocristal semi-conduc- 
teur. Mais ces raies sont souvent fortement élargies à cause en particulier de la distribution de 
taille. Les propriétés non linéaires ont été étudiées en assez grand détail, surtout en régime 
résonant. Le facteur de mérite est dans ce cas inférieur à celui des puits quantiques. Ceci est 
en grande partie dû à la polydispersité des échantillons étudiés. Prenant l’exemple de l’action 
d’un champ statique, le pic lS312-lSe est l’analogue d’un pic excitonique tel qu’on en trouve 
dans les puits quantiques, mais l’élargissement inhomogène est beaucoup plus important. Pour 
ce qui concerne le régime non résonant, les études doivent être poursuivies sur des particules à 
confinement plus fortement marqué. 

L’avenir des boîtes quantiques dépend donc de notre capacité à mieux contrôler leur fabri- 
cation du point de vue de la monodispersité mais aussi du point de vue du nombre de pièges. 
Des progrès ont déjà été réalisés. Les nanocristaux de semi-conducteurs III-V pour lesquels il 
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est plus facile d’atteindre le régime de confinement fort devraient aussi s’avérer extrêmement 
prometteurs. 
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L’optique non linéaire et ses matériaux 

Méthodes expérimentales de l’optique non linéaire 
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Groupe d’optique Non Linéaire et d’optoélectronique, Institut de Physique et Chimie 
des Matériaux de Strasbourg, UMR 7504 du CNRS, ULP, 23 rue du Loess, BP. 20 CR, 
67037 Strasbourg cedex, France 

Résumé : Dans cet article, nous discutons les différentes techniques et méthodes expérimentales 
utilisées en spectroscopie optique non linéaire. En particulier, nous considérons les changements 
d’absorption et de dispersion des matériaux soumis à une forte intensité d’excitation, des mesures de 
photoluminescence et de gain optique ainsi que du mélange à quatre ondes dans différentes 
configurations. Dans nos exemples, nous appliquons principalement ces méthodes à des semi- 
conducteurs possédant des zones interdites directes et dipôles actives où des quasi-particules 
électroniques peuvent être excitées en résonance. Nous obtenons ainsi des informations sur leur durée 
de vie et de cohérence, les processus de collision et de relaxation d’énergie ainsi que sur les propriétés 
de transport de ces matériaux. 

I. INTRODUCTION : LE CONCEPT DES POLARITONS EXCITONIQUES DANS 
DES SEMI-CONDUCTEURS MASSIFS 

Dans ce cours, nous discutons principalement la spectroscopie optique des semi-conducteurs 
soumis à une forte intensité d’excitation lumineuse résonante. Nous introduisons donc tout 
d’abord le concept du polariton excitonique. Il décrit la relation de dispersion du champ 
électromagnétique et le lie avec la fonction diélectrique complexe. 

Nous considérons l’équation de Maxwell macroscopique qui relie le champ électrique Ë 
(qui dépend de sa coordonnée dans l’espace 7 et du temps t) et la polarisation avec le 
déplacement électrique 6 : 

-i+ + +  + +  
D ( r , t ) = E ,  E ( r , t ) +  P ( r , t )  (1) 

-3 

EO est la permittivité du vide. Les composantes Pi, i = (x,y,z) du vecteur P 9  sont reliées à 

celles du champ électrique par le tenseur de la susceptibilité x (  r ,  r’, t ,  t ‘ )  :, 
+ +  

4 (7, t )  = E,  j j x ,  (7, F ’ ,  t ,  t ‘ )  E j  (7, t )  d 3r’dt’ 
i 



90 B. Honerlage 

où xi, sont les composantes du tenseurx . Si le système est homogène dans l'espace et en 

temps, le tenseur de susceptibilité ne dépend que de la différence des coordonnées spatiales et 
temporelles, et il vient: 

+ +  + +  x( r ,  r', t ,  t ' )  = x(r'-  r ,  t'-t) (3) 

Dans la suite, nous nous limitons à cette situation, ce qui implique que nous ne pouvons pas 

décrire des effets dus aux surfaces ou à des variations temporelles très rapides. D, E et P 
possèdent une transformée de Fourier et on peut écrire l'équation ( 1 )  sous la forme : 

+ +  + 

++ + - +  4 4  

Di( 7, t ) = II Di( k, W ) e i l k  r - W ~ f )  d k d w = II Ei(  k ,  @ ) e i f  r -W. f  ) d k d O+ 
-i+ (4) - + +  -+ 

+ E O  j j x ,  ( r' - r , t'-t ) E ( k ,  W ) e i ( k  r'-W,t')d k d w d 3  r' dt' 
j 

L'équation (4) étant valable à chaque instant t et en tout point F, on peut appliquer le 
théorème de Fourier et écrire : 

+ ++ -i ++ + - f - f  ++ 

D;(k,W)e'(k - - E ,  Ei ( k , w )  e i (k  + CE, E j  (k ,w)  jjx, (II- r ,  t'-t) e i (k  d3r'dt '  ( 5 )  
i 

+ + -> 4-  

En divisant l'équation ( 5 )  par e'(k 
z = t'-t , on obtient finalement : 

et en introduisant les nouvelles variables p = r'- r et 

-i 

où x, ( k , w )  est la transformée de Fourier de la susceptibilité : 

En utilisant la notation vectorielle, on peut écrire l'équation (6) sous la forme : 

B(k,w) = E ,  l + X ( k t , W )  É(C,W)  (8) i -  1 
+ 

où la fonction diélectrique E ( k ,  W )  est donnée par : 

-+ 
On peut remarquer que E(k,m) est une constante si la réponse du milieu est locale, c'est-à- 
dire si x ( p , z )  = 6 ( p ) 6 ( z ) x 0 .  Dans notre cas, la réponse est non locale, mais comme nous le 

verrons dans la suite, k et O ne sont pas des variables indépendantes l'une de l'autre. Elles 
sont connectées par la relation de dispersion due à la nature ondulatoire du champ 
électromagnétique. 

+ 
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Comme il a été discuté dans le chapitre “Introduction à l’optique non linéaire ” de ce 
cours, le modèle le plus simple pour discuter la réponse linéaire d’un milieu diélectrique 
consiste à considérer les électrons comme des oscillateurs harmoniques, soumis à un champ 

électromagnétique. Ce champ induit la polarisation atomique macroscopique PA qui est 
gouvernée par l’équation différentielle : 

+ 

-+ e N +  + 610 PA ( t )  = __ E(t )  
a2 pA;t) 

a t 2  m 

où 00, e, m, N sont respectivement la fréquence de résonance, la charge élémentaire, la masse 
et le nombre des électrons qui sont liés harmoniquement. À l’aide des équations de Maxwell, 
en éliminant le champ magnétique, on trouve, pour un système diélectrique sans sources 
(électrons libres), l’équation différentielle du champ électromagnétique propagatoire : 

où 
Les deux équations différentielles (10) et ( I  1) peuvent être résolues en termes d’ondes planes. 

En éliminant PA, E prend la forme : 

est la perméabilité du vide. 

+ - +  

-+ 
i(kz-cot) avec E,(k,o) = A e si on suppose que le champ E est polarisé linéairement suivant y 

et que l’onde se propage parallèlement à z. De plus, O et k doivent obéir à la relation de 
dispersion : 

a 
=1+- 

k 2  
Po Eo w w; - w 2  

ainsi que : 

où - = c  est la vitesse de la lumière dans le vide, E ~ ( ~ , o )  est la fonction diélectrique 

transverse et a =Ne2/m est la polarisabilité macroscopique du système. D’autre part, les 
équations ( 1  1) et (12) donnent aussi la condition : 

G 

O = W *  E, , (k ,W) (15) 

Pour O f O, l’équation (15) définit la condition pour l’existence d’un état propre longitudinal à 
la fréquence a : 

E// (ka) = 0 (16) 

Les plasmons ainsi que les excitons longitudinaux correspondent à une excitation 
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collective avec une polarisation d’un métal ou semi-conducteur parallèle à leur direction de 
propagation. 

L‘équation 13 veut dire que si nous excitons avec une onde électromagnétique des 
oscillateurs harmoniques (ici des électrons que nous déplaçons par rapport à leur barycentre de 
charge) c’est l’ensemble du champ et de l’onde de polarisation qui se propage. Nous 
introduisons donc la notation des polaritons pour ces nouvelles quasi-particules. La vitesse de 
groupe de ce paquet d’ondes (donné par do/dk) est plus petite que celle du champ 
électromagnétique dans le vide. Elle diminue d’autant plus que l’on s’approche de la 
fréquence propre des oscillateurs W. Ceci est bien visible sur la figure 1 qui montre la forme 
typique de la relation de dispersion (équation 13). 

- 
Imk Re k 

Figure 1 : Relation de dispersion E (k) pour des oscillateurs isolés 

On remarque bien que si des quasi-particules avec leur fréquence de résonance w0 sont 
excitées par le champ électromagnétique, la dispersion possède deux branches réelles que 
nous appelons branche “ supérieure ” et “ inférieure de polariton ” (b.s.p. et b.i.p.). Ces deux 
branches sont séparées par une zone interdite entre 00 et OL où la solution de l’équation 13 est 
purement imaginaire. Entre OL et COO n’existe donc pas de solution propagatoire du système 
composé du champ électromagnétique couplé aux oscillateurs harmoniques. Cette situation 
est bien connue en physique : les solutions propres d’un Hamiltonien décrivant deux états qui 
possèdent la même symétrie qui sont couplés ne peuvent pas être dégénérés (level 
anticrossing). Ici, les deux états sont représentés par le champ électromagnétique et les 
oscillateurs qui peuvent être des phonons (phonons-polaritons) ou, dans notre cas, des 
excitons (excitons-polaritons). 

La dispersion de la b.s.p. commence à k = O  où O =  OL , c’est-à-dire que la branche 
transverse de polariton est ici dégénérée avec l’onde de polarisation longitudinale. Ceci est 
une conséquence de la symétrie du problème : pour k # O, on peut définir une polarisation 
perpendiculaire à la direction de propagation. À k = O ceci n’est pas possible (il n’existe pas 
de direction préférentielle) et les fréquences des oscillateurs longitudinaux et transverses 
doivent être les mêmes. 
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Nous allons maintenant discuter la dispersion qualitativement, en introduisant quelques 
modifications au modèle simple. 

Tout d’abord si l’on calcule la relation de dispersion en mécanique quantique à partir 
d’un modèle analogue de celui présenté ici, on obtient aussi le résultat donné par 
l‘équation ( 1 3 )  Dans ce modèle, on élimine le couplage fort champ-matière par une 
transformation de Bogoliubov. La polarisabilité atomique macroscopique a est dans ce cas 
remplacée par la force d’oscillateur fi, qui est proportionnelle au carré de l’élément de 
transition entre l’état fondamental “ O ” et l’état final “ j ” [ 1,2] sous l’action du champ 
périodique. Si le système possède plusieurs résonances dipolactives isolées, il faut sommer sur 
ces différentes contributions. De plus, on peut considérer le cas où les oscillateurs 

harmoniques sont couplés entre eux et sont amortis par un terme de forme - y ,  FA dans 
l’équation différentielle (10). Le résultat est donné par l’expression : 

c 2  k 2  p j  W d 2 ( k  = O )  
E ( k , @ ) = , = l + C  , 2  

w j W O  ( k ) - w 2 - i O y j  

où E est une fonction complexe. De plus, dans le cas des excitons polaritons, on montre [ 1, 21 
que : 

est donné par l’interaction d’échange non analytique entre électron et trou. 00 ( k )  donne la 
dispersion des excitons qui est habituellement considérée dans l’approximation de la masse 
effective (donc avec “ dispersion spatiale ”). 

où M est la masse effective du mouvement du centre de masse de l’exciton et Ak sa quantité 
de mouvement. Si une des résonances “ j ” est très loin et bien isolée des autres, on peut 
simplifier l’équation (17) pour O autour de 6 ~ 0  et on obtient dans cette “ approximation à un 
oscillateur ” : 

où nous avons considéré l’indice j comme étant muet et où &b désigne la constahte diélectrique 
dit du “ background ”, terme simulant l’influence de toutes les autres transitions qui sont 
permises et qui sont excitées virtuellement par le champ électromagnétique. Pour y= O, 
l’équation (17) possède une solution analytique de forme : 

avec A = f i 2  c2 Q 2  / E ~  + h ’w,’ ( Q )  (1 + p )  , B 2  = A 4  C 2  Q 2  CO,’ (Q) / E ,  , EL = AWL et Eo = fi00 
Q est la quantité de mouvement (dans ce cas réel) de l’exciton-polariton. Les solutions de 
l’équation (20) sont présentées sur la figure 2 
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T‘ 

Figure 2 : Relation de dispersion des polaritons excitoniques dans l’approximation d’un oscillateur avec 
dispersion spatiale et sans amortissement. 

Si l’on compare la figure 2 avec la figure 1, on remarque que pour E < AmL il existe 
toujours une solution réelIe. Pour E > h a ,  deux solutions réelles (propagatoires) sont 
présentes qui correspondent à des paquets d’ondes de caractère (excitoniques ou photoniques) 
et de vitesse de groupes différents. Hors de la résonance, la b.s.p. s’approche d’une manière 
asymptotique d’une droite de pente c / &  . Autour de E - Eo, la densité d’état de la b.i.p. 
change rapidement et les quasi-particules ont un caractère excitonique pour E >> Eo et 
photonique pour E << Eo . Cette région autour de Eo est appelée “ bottleneck region ” des 
polaritons excitoniques sous forte intensité d’excitation. Elle joue un rôle important dans des 
processus de thermalisation et de collision entre quasi-particules. Pour y # O, en retournant à 
l’équation (19) et en négligeant la dispersion spatiale, nous remarquons que E (k,o) est 
complexe et possède une partie réelle (si) et imaginaire ( ~ 2 )  

= E ,  (w) + ie, (w) 
c1 et E~ ont des formes Lorentziennes, et, pour y + O, E~(o) tend vers une fonction &O-00) et 
&,(O) montre une singularité à O = 00 Si l’on introduit l’indice de réfraction complexe n 
par : 



on obtient : 

ou encore : 

et : 

Méthodes expérimentales de l’optique non linéaire 

n(w)= -(E, + ( E :  + E S ) “ ’ ” )  [: 1’”  

95 

Avec ces dernières définitions, la partie réelle de la quantité de mouvement devient : 

Re&) = O n(o)/c (26) 
qui gouverne la propagation des polaritons, et le coefficient d’absorption a est donné par 

a = 2 O S(O)/C (27) 
Le facteur 2 dans l’équation (27) a son origine dans le fait que le coefficient d’extinction 6 
décrit la diminution de l’amplitude d’un champ électromagnétique se propageant dans le 
milieu quand a est celui de l’intensité. Cette dernière est proportionnelle à l’amplitude du 
champ au carré. 

À partir de l‘équation (22)  nous pouvons déterminer les propriétés de propagation et 
d’atténuation d’un champ électromagnétique dans un matériau. À l’interface entre l’air et le 
matériau, il y a réflexion. À incidence normale, la réflexion Rl est donnée par n et 5 et on 
obtient : 

R -z= z [n(w) - 11’ +{(W)’” 
zi (n + 1)’” 1 -  

où I, et Ii sont respectivement les intensités réfléchie et incidente. À des incidences obliques, R 
est donné par les formules de Fresnel [3]. I1 est important de noter que S(O) prend des valeurs 
importantes à la résonance (@<o<QJ lorsque n (O) est lui aussi important en dehors de cette 
région. 

Normalement, n (O) est déterminé par des méthodes linéaires comme par la méthode du 
prisme ou à partir des franges d’interférence ou ellipsométrie, mais nous verrons par la suite 
qu’il existe aussi des méthodes optiques non linéaires puissantes qui permettent de le faire. 

Une méthode originale qui utilise une détection non linéaire est la méthode de temps de 
vol. La figure 3a schématise un montage type : des impulsions courtes, qccordables en 
fréquence, traversent l’échantillon. Avec une impulsion synchrone de référence on enregistre 
la corrélation croisée des deux impulsions. À cause de l’indice de réfraction du matériau, 
l’impulsion test est retardée par rapport au temps de parcours dans le vide et le retard est ainsi 
mesuré. En connaissant l’épaisseur de l’échantillon, on peut calculer la vitesse de groupe vg 
qui est donnée par dddk.  La figure 3b montre un exemple où la vitesse de groupe d’un film 
de CuCl a été mesurée par cette méthode et la dispersion reconstruite [4]. 

Jusqu’à présent, nous avons discuté la réponse linéaire d’un matériau soumis à un champ 
électromagnétique. Si le système est soumis à une forte intensité d’excitation résonante, on 
créé des quasi-particules électroniques réelles. À cause de la nature de Fermion des électrons, 
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Figure 3b : Expérience de temps de vol dans CuCl : résultats expérimentaux (Réf. 4). 

on ne peut pas exciter un deuxième électron dans le même état que celui qui pst déjà excité. 
Ceci change donc, si l’on revient au modèle à un oscillateur (équation 19), la force des 
oscillateurs p de la transition considérée et son damping y. Ceci donne’ lieu à des effets de 
saturation et à des processus de collisions. De plus, la forte intensité d’excitation peut changer 
par exemple l’écrantage des interactions entre les paires électron-trou et déplacer ainsi la 
fréquence propre oo de l’oscillateur. Elle est aussi directement modifiée par l’effet Stark 
optique. De plus, à cause de l’énergie déposée dans l’échantillon, la température T peut 
augmenter ce qui modifie y et &b. Comme nous le verrons, ces deux grandeurs sont aussi 
directement accessibles par des transitions à plusieurs photons. De plus (en considérant 
l’équation 17) comme nous le verrons au paragraphe 4, le fait d’exciter en résonance un semi- 
conducteur peut peupler ces niveaux, et leur excitation possède une certaine durée de vie. 
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Ainsi, à partir de ces niveaux, de nouvelles transitions sont possibles, qui n’existent pas 
lorsqu’il n’y a que le niveau fondamental de peuplé. 

Pour conclure ce paragraphe, il est important de noter que les propriétés optiques d’un 
matériau sont données par la fonction diélectrique &(k,a) qui, dans le modèle à un oscillateur, 
dépend de cinq quantités : &b, 00, M, y et p. sous forte excitation résonante, ces quantités sont 
modifiées et des nouvelles transitions apparaissent. L’ensemble donne lieu à des non- 
linéarités optiques. Ces non-linéarités dépendent de la variation temporelle de l’impulsion 
excitatrice. De plus, puisque des quasi-particules réelles sont excitées, les systèmes montrent 
une dynamique propre. ns apparaît donc des phénomènes optiques cohérents et incohérents 
qui peuvent être étudiés par de différentes méthodes de spectrocopie non linéaire. La 
compréhension des processus qui sont à leur origine est primordiale pour la conception des 
dispositifs optoélectroniques. 

2. SPECTROSCOPIE DANS L’ESPACE RÉCIPROQUE 

2.1 Absorption à plusieurs photons non résonants 

La spectroscopie optique non Iinéaire est un outil puissant pour étudier les propriétés et la 
nature des états d’un matériau. La méthode la plus simple est l’étude de l’absorption à deux 
photons. Nous discutons cette méthode tout d’abord pour déterminer la dispersion de 
polariton excitonique d’un corps modèle : le chlorure de cuivre. 

Comme indiqué dans le chapitre “ Non-linéarités dans les matériaux semiconducteurs ” 
pour discuter les transitions optiques (linéaires ou non linéaires), nous devons tout d’abord 
discuter les règles de sélection. CuCl est un semi-conducteur à large bande interdite 
(Eg - 3,4 eV à température ambiante) et cristallise dans la structure de la blende (groupe 
ponctuel Td). Sa bande de conduction est deux fois dégénérée et possède son minimum au 
point r ayant la symétrie r ~ .  Les bandes de valence ont la symétrie (comme la plupart des 
semi-conducteurs de structure cubique) TE et r7. La zone interdite est directe, située au point 
r. La figure 4 donne cette structure de bande E(k) autour du point r. 

C 

V 

Figure 4 : Structure de bande typique des semi-conducteurs de structure de la blende. 
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entre les deux bandes de valence et la première bande de conduction font intervenir leur 
produit de représentations irréductibles. Ils sont permis, ce qui signifie que la transition est 
dipolactive (le dipole, vecteur de coordonnées x,y,z, se transforme comme r5 en Td). Par 
couplage spin-orbite, les deux bandes de valence sont séparées par ASO. La structure de bande 
donne donc lieu à deux séries d’excitons [ 1,2] notées 2 1 2  et Z3. 

CuCl a la particularité que As0 = -81 meV est négatif [1] , donc la série excitonique Z3 

est la plus basse en énergie. Elle possède (équation. 29) dans l’état fondamental quatre états. 
L’un d’eux se transforme comme T2 qui n’est pas optiquement actif et possède l’énergie la 
plus basse. Si “ z ” est la direction de propagation, par interaction d’échange analytique, deux 
états transverses (se transformant comme “ x ” et “ y ”) sont plus hauts en énergie que l’état de 
symétrie r 2  . L’exciton longitudinal (se transformant comme “ z ”) est séparé d’eux par 
l’interaction d’échange non analytique [ 11. Si l’on utilise de la lumière polarisée linéairement 
selon “ x ” ou “ y ”, ce champ ne se couple qu’avec un seul oscillateur donnant lieu à un 
polariton. Dans ce cas, les approximations faites pour obtenir l’équation (19) sont valables 
parce que les autres résonances se trouvent loin de l’état fondamental de la série Z 3 .  

Puisque la structure cristalline ne possède pas de centre d’inversion, les trois états de 
symétrie Ts peuvent être excités par absorption à deux photons [ 5 ,  61. Le dispositif utilisé est 
décrit en référence [ 6 ] .  Les impulsions d’un laser Nd:Yag d’une durée de 20 ns excite à 
E1 = 1,1648 eV un échantillon dans un cryostat à 1,5 K. Son intensité est mesurée par une 
photodiode. L’échantillon est en même temps éclairé par un flash provenant d’une lampe à 
Xénon avec une énergie de photon E2 autour de 2,03 eV. Sa transmission par l’échantillon est 
mesurée en fonction de l’énergie de photon avant et simultanément à l’excitation. Le 
changement de la transmission induit par le laser est évalué. Ainsi, le coefficient d’absorption 
à deux photons peut être déterminé comme le montre la figure 5 .  

TWO-PHOTON ENERGY 

Figure Sa : Absorption à 2 photons dans CuCl [ 6 ] .  
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Figure 5b : Dispersion de polaritons dans CuCl[6]. 

Les deux photons d’énergies El et E2 et de vecteurs d’ondes 8, et E ,  (dont la valeur et 
la direction dans le cristal sont bien connues d’après l’indice de réfraction et l’angle 
d’incidence sur la surface) créent la nouvelle quasi-particule en obéissant à la loi de 
conservation d’énergie et des moments. Ces quasi-particules sont créées avec le vecteur 
d’onde 

WI =k,  +k;  (30) 

qui correspond à la condition d’accord de phase. De plus, ils ont une énergie de photon 
donnée par 

E ‘ = E , + E ;  (31) 

où “ i ” désigne les différents états finaux de la transition. Si l’on regarde les figures 1 et 2, on 
s’aperçoit que selon la configuration géométrique, 

(32) JK 1 5 IKI + IK; I 
En utilisant donc deux polaritons sur la branche inférieure, on peut atteindre la branche 

supérieure et la branche excitonique longitudinale si les règles de sélection le permettent. 
Comme constaté avant, ceci est le cas dans CuCl et on observe (figure5a) deux raies 
d’absorption dont la position spectrale de l’une (b.s.p.) change si l’on change, l’angle 8 entre 
les faisceaux. L’autre (correspondant à la création d’un exciton longitudinal) est spectralement 
fixe, c’est-à-dire que son énergie est indépendante du vecteur k’ . Ceci est typique pour une 
branche qui ne montre qu’une faible dispersion spatiale parce que dans ces expériences 
1E’I < 3.10’ cm-‘ . 

À partir des équations (30) et (31), la dispersion des polaritons (linéaires) peut être 
reconstruite. Le résultat est montré sur la figure 5 b. 

Les équations (30) à (32) impliquent que, par absorption à deux photons, la branche 
inférieure de polariton ayant une courbure concave ne peut pas être atteinte et, en 
conséquence, on ne peut pas déterminer la séparation A ( o L - ~ )  qui détermine la force 
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d’oscillateur de la transition. Ceci devient possible, par contre [7], par une spectroscopie à 3 
photons : à partir de 2 photons d’énergie et de moments différents, on excite (virtuellement) 
un troisième état qui possède le vecteur d’onde et la fréquence de différence des deux 
polaritons mélangés. Ce mode non propagatoire se couple avec un troisième polariton et ainsi 
on peut exciter un polariton sur la branche inférieure (b.i.p.) Ce processus est non résonant et 
relativement faible. Il est devenu possible parce que les lois de conservation d’énergie et du 
vecteur d’onde 

E,  =CE, et I?, =Cii 
I 

(33) 

ne font intervenir que des quasi-particules initiales et finales sans s’appliquer aux états 
intermédiaires dans les processus de génération. 

Dans la référence [7], on utilise une cellule Raman de Hz à 40 bars. On génère des 
impulsions à l’énergie de photon de Ao = 0,64972 eV à partir de l’émission d’un laser à 
Nd:Yag (ho = 1,6475eV). L’émission de ce laser, triplé en fréquence, pompe un laser à 
colorant, spectralement fin et accordable en fréquence. Sa transmission par l’échantillon est 
filtrée par un monochromateur et détectée par un photomultiplicateur. Comme précédemment, 
en changeant les angles entre les deux faisceaux et l’énergie de photon du laser à colorant, des 
quasi-particules sur les différentes branches peuvent être excitées. Elles ont des énergies et 
vecteurs d’ondes précises. Ceci donne lieu à une baisse d’intensité transmise du laser à 
colorant. Comme précédemment, en utilisant les équations (30) et (31), l’indice de réfraction 
du CuCl pour les différents photons ainsi que leurs angles d’incidence, on peut reconstruire la 
dispersion de polariton (Fig. 6). On ajuste après les paramètres de l‘équation (19) ou même 
(dans le cas de plusieurs oscillateurs) de l’équation (17) et. on détermine les valeurs des 
fréquences propres longitudinales ou transverses. 

L E 2  - 
2, 

3.28- 

k v e c t o r  ( i û ’ r n - ’ )  

Figure 6 : Dispersion de polaritons dans CuCl [7]. 

Les méthodes d’absorption discutées demandent des échantillons épais de quelques 
millimètres. Hors résonance on peut estimer que le coefficient d’absorption à deux photons a:! 
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est de l’ordre de 10.’ cm.W-’. En conséquence, en utilisant des impulsions nanosecondes de 
puissance crête de quelques MW/cm2 , la variation de l’absorption induite par laser est faible. 
Si l’on veut étudier des films minces, on peut utiliser une autre technique plus sensible où on 
ne détecte pas la variation d’absorption mais on mesure l’émission des excitons créés 
auparavant par absorption à deux photons [5] . Cette technique possède un meilleur rapport 
signalhruit. On ne peut, par contre, utiliser qu’une seule source excitatrice et perd ainsi les 
avantages que présentent une configuration avec deux sources de polarisation, de vecteur 
d’onde et d’énergie de photon variables indépendamment. Ceci est dû au fait que l’on ne peut 
pas distinguer si la luminescence observée était due à un état excité auparavant par deux 
photons provenant de la même source ou de deux sources différentes. 

2.2 Absorption et émission à plusieurs photons résonants : diffusion Hyper-Raman 

La figure 2 montre la dispersion des polaritons excitoniques et des excitons longitudinaux que 
nous voulons étudier dans la suite mais en utilisant des énergies de photons presque 
résonantes. Par rapport à la technique de spectroscopie à trois photons discutée auparavant, 
nous pouvons ainsi espérer augmenter la probabilité de transition de l’ordre d’un facteur lo6. 
Nous verrons, par contre, que l’utilisation des photons presque résonants peut également avoir 
des inconvénients. 

E t  

/Qx 
Figure 7 : Principe de la diffusion hyper-Raman excitonique. 

Dans CuCl, l’approximation à un oscillateur est justifiée [1, 8 - 161 et la dispersion est 
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isotrope. Nous la traçons (figure 7) dans le plan (X,Y). Nous excitons un échantillon avec un 
laser accordable d’énergie de photon Awi et les polaritons ont le vecteur d’onde 12, / I f .  On 
excite, par absorption à deux photons un état intermédiaire à l’énergie 2Awl et de vecteur 
d’onde 212,. Sous conservation d’énergie et de moment (équations 30 et 3 1), cet état peut se 
décomposer spontanément en deux autres polaritons sur la b.i.p. (ou bien un exciton 
longitudinal et un b.i.p.). Discutons, comme il est indiqué dans la figure7, l’émission de 
l’échantillon en rétrodiffusion (flèches continues). On observe le processus où un b.i.p. avec 
un vecteur d’onde 12, = -Q, est créé (0 = 180) et étudié comme photon émis par l’échantillon. 

Le deuxième b.i.p. avec a4 = 3Q, (8 = O) possède l’énergie E4 = EO. D’après l’équation (31) 

l’énergie du polariton observé est donc E3 = 2 ho, - Eo, et la position spectrale varie donc 
avec h ~ .  Ceci est montré sur la figure 8 où une raie (RT ) se déplace[lO - 121 si l’on change 
l’énergie de photon du laser excitateur h ~ .  La figure 9 montre la position spectrale des raies 
fines en fonction de Awl. La pente de la raie RT est égale à 2. 

h w (eV) - 
3.160 3165 3170 3175 

3920 3910 3900 - h hi) 

hw(eV) - 
3.160 3.165 3170 3175 

‘Il 

Figure 8 : Spectre d’émission du CuCl à 4 K pour différentes énergies de photon d’excitation. 

Si l’on revient à la figure 7, on voit que le processus étudié n’est pas le seul : si l’on 
analyse (par exemple dans une configuration en transmission) l’émission de l’échantillon 
faisant un angle 0 avec la direction d’excitation, on trouve trois raies d’émission. Une est 
proche de EO et dépend faiblement de Awl et de 0. La position spectrale des deux autres, notées 
R: et Ri en dépendent fortement. La figure 7 (flèches pointillées) schématise la situation 



Méthodes expérimentales de l’optique non linéaire 103 

pour R:, observé dans une direction de 24” par rapport à e,. La variation de la position 
spectrale avec 8, pour Ami donné, a son origine dans le fait que les deux polaritons finaux du 
processus de collision se trouvent dans la région de “ bottleneck ” de la branche de polariton 
où E varie fortement avec IQI. 

Cette situation est montrée sur la figure 10 où on observe des raies d’émission R: et Ri 
à des positions spectrales différentes si l’on change l’angle d’incidence du laser a et garde la 
configuration (Ami , p) constante. La figure 11 montre la position spectrale des raies pour des 
différentes configurations (a, Ami). L’indice de réfraction et les angles d’incidences a et p 
déterminent l’angle de diffusion 8 à l’intérieur de l’échantillon. 

3.170 3380 3.190 

Figure 9 : Variation de la position des raies fines en 
fonction de A y  . 

Figure 10 : Spectre d’émission de CuCl pour 
Ay,3,1856 eV et différents angles d’incidence du 
laser CL sur la surface de l’échantillon. L‘angle que la 
direction de l’observation fait avec la surface de 
l’échantillon 0 = O  est fixe. 

Si l’angle de diffusion 8 est grand (0 - 60”) et si la polarisation de l’émission est dans le 
plan de diffusion, un des états finaux peut être un exciton longitudinal et une raie notée RL est 
observée. Elle a été mesurée pour deux configurations : rétrodiffusion (où le vecteur d’onde 
de l’exciton Qex = 3Ql) et en transmission (Qex = Qi ). Un déplacement systématique de la raie 
RL est observé qui est attribué à la dispersion spatiale de l’exciton longitudinal [ 121. 
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Afin d'atteindre la b.s.p., on ne peut pas utiliser un seul laser d'excitation parce que le 
module du vecteur de 2 g  est trop important pour que l'équation (33) possède une solution. 

On peut, par contre, utiliser deux lasers a colorant différents et exciter l'échantillon des 
deux côtés [ 131. Ainsi, le module du vecteur avec lequel l'état intermédiaire est excité est plus 
petit et un processus de recombinaison qui fait intervenir la b.s.p. est possible. 

d = SO" 

cZ=25" 

U =  15- 

Laser 

U =  15' 

hw, (eV) - 
Figure 11 : Positions spectrales des raies Ri et Ri pour différents angles a en fonction de Aw,. 

3200 - 

3.180 - 
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Figure 12 : Dispersion d'exciton et polariton obtenus par diffusion hyper-Raman (0,  x, A) d'après les 
références[l2, 131 et absorption à 2 photons (O) d'après la référence [6]. 
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L’analyse de l’ensemble des résultats obtenus par diffusion hyper-Raman est plus 
compliquée que dans le cas d’absorption à deux ou trois photons non résonants : comme le 
montre la figure 2 et l’équation (26), l’indice de réfraction n varie fortement en fonction de 
l’énergie quand un polariton est dans la région du bottleneck. Pour y = O, on fixe donc un jeu 
de paramètres qui définit la dispersion (équation. 17 ou 20). On mesure l’angle d’incidence du 
faisceau laser et son énergie de photon et on calcule e, à partir de l’équation (17). Par suite, 
on cherche la solution autoconsistante qui remplit les règles de conservation d’énergie et de 
moment de l’équation (33) avec la condition supplémentaire que la b.i.p. est émise par 
l’échantillon dans la direction p. On compare le résultat du calcul avec les mesures et ajuste 
éventuellement le jeu initial des paramètres. La solution que l’on obtient est donnée par les 
traits dans les figures (9) et (1 1). La figure 12 montre l’ensemble de ces résultats où on a 
attribué l’énergie des raies au module du vecteur d’onde calculé. 

Afin de montrer la complexité de la situation dans d’autres semi-conducteurs dans la 
figure 13 on donne pour CuBr les positions spectrales des raies hyper-Raman en fonction de 
l’énergie de photon du laser dans une configuration de rétrodiffusion. La direction de 
propagation des polaritons est parallèle à [1 lo], leur polarisation e // [O011 ou e // [-I 101. Ceci 
correspond aux représentations irréductibles Cl et Cz dans Td [17]. Comme je l’ai mentionné 
avant, dans la plupart des semi-conducteurs qui cristallisent dans la structure de la blende, 
Aso>O et la série excitonique la plus basse se forme à partir de la bande de valence de 
symétrie Ts et de bande de conduction r6. Ceci donne lieu à huit états excitoniques de 
symétrie r, O r, O I?, dont la dégénérescence entre r, 8 r, et T5 est levée par l’interaction 

I l l 
2.952 2.954 2.956 

hwl (eV) - 
Figure 13 : Positions spectrales des raies hyper-Raman dans CuBr dans une configuration de retrodiffusion. 
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d‘échange analytique. À a f O ,  les états sont mélangés par des interactions qui dépendent de e et peuvent devenir tous partiellement dipolactifs. Les règles de sélection ont été établies et 
les différentes transitions attribuées. Les mesures ont ainsi été effectuées pour différentes 
configurations E171 et les résultats ont été utilisés pour établir la dispersion de polariton de 
CuBr (figure 14). 

2.975 iA ”1 

295 

2.940 

Figure 14 : Dispersion de polaritons de CuBr pour les représentations irréductibles ,& et &. 

2.3 Biexcitons et absorption à deux photons 

Comme nous l’avons souligné précédemment, la présence de résonances augmente la 
probabilité de transition dans un processus à plusieurs photons. Dans le cas de la diffusion 
hyper-Raman dans CuBr et CuCl ce ne sont pas seulement des excitons dipolactifs qui jouent 
le rôle des états intermédiaires presque résonants, mais il existe d’autres états intermédiaires : 
les biexcitons. Deux excitons peuvent se coupler et donner lieu à un état lié : le biexciton. Son 
état fondamental possède la symétrie ri , et peut être atteint par absorption de deux photons de 
même direction de polarisation linéaire[l, 81. On peut donc créer les biexcitons réels avec un 
photon d’un laser pompe (d’énergie de photon Ami) spectralement fin et accordable et d’un 
continuum qui ici est préparé par l’émission d’un colorant dans un solvant. Notre montage est 
montré sur la figure 15. Il est similaire à celui de Staginnus sauf que les deux cuves à colorant 
sont pompées optiquement par le même laser impulsionnel. La figure 16 montre un spectre de 
transmission de CuCl sans (en pointillé) et avec excitation par le laser (trait plein) dont la 
diffusion Rayleigh est aussi détectée par le spectrographe. On observe que le spectre est 
modifié par l’excitation et notamment deux raies d’absorption notées IA et TPA apparaissent. 
Le maximum de la TPA se déplace quand on change l’énergie de photon du laser Ami. Si on 
trace la position du dip TPA (Am,) en fonction de fiml , on obtient une droite. La pente de la 
droite est de - 1, indiquant que la somme des deux énergies de photon est une constante : 

Am, + fimi = 6,372 eV 
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Figure 15 : Montage expérimental pour l’étude d’absorption à deux photons. 

Figure 16 : Spectre de transmission de CuCl à 4 K sans (pointillé) et avec (trait plein) excitation par un laser. 

Ceci prouve que l’état final est atteint par une absorption à deux photons simultanés. Si l’on 
change la polarisation linéaire d’un faisceau à l’autre, la‘TPA’ disparaît quand les 
polarisations des deux faisceaux sont croisées, indépendammentt de leur direction de 
propagation par rapport aux axes cristallins. De ce fait, on peut conclure que la symétrie de 
l’état final est de ri, comme il était prédit théoriquement pour l’état fondamental du biexciton. 
De nouveau, on peut varier le vecteur d’onde d’un état final K par la configuration des deux 
faisceaux et par leur énergie de photon. Cette technique peut être utilisée pour déterminer la 
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dispersion des biexcitons. Nous avons fait ces mesures dans CuBr qui possède six états de 
biexciton dont la dégénérescence est levée par l’interaction d’échange trou-trou. Ils ont la 
symétrie ri , r3 et r, à K=O et ont pu être identifiés en utilisant des sources polarisées 
linéairement [18]. La figure 17 montre le spectre de transmission [19] de CuBr dans une 
configuration parallèle et antiparallèle et la figure 18 la dispersion [20] avec le résultat d’un 
calcul pour des branches optiquement actives ou non. Dans ces figures, les vecteurs d’ondes 
sont calculés à partir des dispersions de polariton connues par diffusion hyper-Raman et les 
angles d’incidence des faisceaux, et les points donnent les énergies mesurées. 

1 - 
b r ;  
2 
W- 

I7 
5.91i 

r; 
5.905 

I I I 

5 10 15 
K ~ ;  ( 1 0 ~ ~ ~ - ? -  

Figure 17 : “ TPA ” dans CuBr dsans excitation - 
b/continuum et laser antiparallèle - c/parallèle. 

Figure 18 : Dispersion des biexcitons dans CuBr. 
Traits pleins : niveaux accessibles par absorption à 

deux photons, pointillés : niveaux inaccessibles. 

2.4. Diffusion Hyper-Raman à forte intensité d’excitation. 

Revenons à CuCI. Après avoir identifié le niveau biexcitonique il est clair que, si un tel niveau 
existe, il aura des effets non linéaires, c’est-à-dire qu’il modifiera la dispersion de polariton et 
l’absorption sous forte intensité d’excitation. À ce propos, il faut distinguer deux cas : le cas 
dégénéré (un seul faisceau modifie la fonction diélectrique à sa propre fréquence) et le cas non 
dégénéré (il modifie la fonction diélectrique aussi à d’autres fréquences et peut ainsi modifier 
les propriétés de propagation et d’absorption d’un faisceau test). En utilisant la technique de la 
matrice densité [21 - 241, nous avons calculé la dispersion et l’absorption d’un faisceau près 
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de la résonance excitonique (figure 19). À fortes intensités d’excitation, la résonance se 
déplace par effet Stark optique. De plus, la figure 20 donne la dispersion de polariton quand 
un faisceau pompe excite CuCl à l’énergie de photon ho,. Une forte anomalie apparaît à 
l’énergie de photon Egi - hop et de plus, la dispersion est changée dans une grande plage. En 
prenant les deux dispersions et en suivant la même procédure que précédemment pour le 
calcul des positions spectrales des raies hyper-Raman, on obtient le résultat donné sur la 
figure 21 par le trait plein. II apparaît clairement que la dispersion est fortement déformée par 
la grande intensité d’excitation. Les anomalies apparaissent quand, soit le polariton observé 
sur la b.i.p. ou son complément se trouve dans la région de forte variation de El avec QI [25- 
291. Le fait que l’on observe les variations de la position de R: et R i  avec l’intensité aussi 
quand le complément du polariton qui est observé se trouve dans la région perturbée, montre 
bien qu’il s’agit d’un effet dispersif et pas d’une simple réabsorption. 

, L lil I l  I I l I I 
3 4 5 6 7 8 9 Q(1O5crn-‘ 

Figure 19a : Dispersion CuCl proche de l’énergie EbJ2 pour différentes intensités d’excitation. 

Figure 19b : Absorption de CuCl proche de l’énergie Ebi/2 pour différentes intensités d’excitation. 
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Figure 20 : Dispersion d’un faisceau test au voisinage 
de EbJ2 quand un faisceau pompe excite CuCl à 

l’énergie de photon fiap pour différentes intensités de 
pompe. 

Figure 21 : Positions de Raies hyper-Raman à faible 
intensité d’excitation (en pointillé) et forte intensité 

d’excitation (Cercles). Le trait plein donne les positions 
calculées en tenant compte de la renormalisation de la 

dispersion de polariton. 

2.5 Absorption induite dans CuCl 

Revenons à la figure 16 de CuCl et la raie notée AI. À partir de notre connaissance des 
énergies du biexciton, des excitons et de leurs masses effectives, nous pouvons l’identifier 
comme étant due à une transition entre des polaritons thermalisés sur la b.i.p. et le biexciton. 
Parce que la masse effective du biexciton est à peu près le double de celle de I’exciton, on 
obtient des raies spectralement larges si les excitons sont distribués dans leurs bandes [30]. 
Cette distribution d’excitons peut être décrite par une température effective. Nous avons 
étudié l’évolution de cette distribution en temps en excitant CuCl avec la quatrième 
harmonique d’un laser Nd : Yag à modes couples. Les impulsions ont une durée de 30 ps. Une 
partie du faisceau est focalisée dans une cuvette, contenant du D20. Par effet de Raman 
stimulé, un continuum, spectralement large et de même durée que les impulsions laser est créé 
et nous sert comme impulsion test. Après passage par une ligne de retard, le faisceau test est 
focalisé sur l’échantillon qui est refroidi à 4K. Le spectre transmis est analysé en calculant 
l’absorption induite à partir du rapport des intensités test transmises par l’échantillon sans 
Jo(o1) et avec J(o) excitation laser. La figure 22 montre le coefficient d’absorption induit 
C ~ J  = ln(JdJ). 
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Figure 22 : Spectre d’absorption induite résolu en temps dans CuCI. 

4 

18 

On voit bien qu’à un retard 2 de 260 ps la distribution n’est pas entièrement thermalisée 
et pour 2 > 300 ps on obtient une raie qui a la forme qui correspond à une distribution de 
Boltzmann inversée. Pour calculer la forme de la raie (trait plein) nous avons pris une 
distribution de Boltzmann pour les excitons transverses carractérisée par une température Te 
différente de celle du réseau. Nous avons négligé l’effet polariton, ce qui explique les 
différences avec les points expérimentaux à haute énergie de photon. L’absorption induite 
n’apparaît -due à une émission stimulée- qu’après 250ps et on voit (figure23) la 
thermalisation du gaz d’exciton. 
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Figure 23 : Thermalisation des excitons dans CuCl à 4 K 
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3. ÉTUDE DE MODIFICATIONS D’ABSORPTION DANS DES SYSTÈMES 
D I ~ R E N T S  

3.1 Limitation optique dans C ~ O  

Nous avons jusqu’à présent étudié des systèmes invariants sous translation dans lesquels les 
transitions se font avec conservation d’énergie et des moments i. e. la dispersion de polaritons. 
Dans des systèmes où des molécules se trouvent dans un solvant ou des systèmes solides 
amorphes ou polycristallins, la règle de conservation des moments est relaxée et on étudie 
plutôt la variation de la fonction diélectrique macroscopique complexe &(O) qui est modifiée 
par l’excitation. 

Dans le contexte discuté dans ce cours, la limitation optique est importante parce qu’elle 
trouvera des applications dans des problèmes de protection de dispositifs optiques. Les 
limitateurs optiques dont la transmission diminue en fonction de l’intensité lumineuse, 
peuvent être utilisés pour la protection de capteurs contre des grandes intensités lumineuses 
sans en réduire la sensibilité à faible intensité. La molécule de c 6 0  est en principe un matériau 
prometteur pour une telle application car son absorption augmente fortement avec l’intensité 
lumineuse incidente. Plusieurs groupes ont étudié l’absorption non linéaire du c 6 0  dissous 
dans des solvants ou déposé sous forme de couche mince. L’utilisation de matrices solides de 
Xérogel imprégnées de c 6 0  présente néanmoins de nombreux avantages (excellente qualité 
optique, stabilité mécanique, seuil de dommage élevé et possibilité de choisir la concentration 
de dopage). Nous effectuons une étude des propriétés d’absorption non linéaire de tels verres 
de Xérogel massifs imprégnés de c60. 

Afin de décrire l’absorption non linéaire de la molécule de c60, plusieurs auteurs 
proposent un modèle à cinq niveaux [31, 321. Chaque état électronique de la molécule est 
associé à un grand nombre d’états vibroniques. Le C60possède des états excités de deux types, 
des états singulets ( S )  et triplets (T), correspondant à un spin total de O et 1 respectivement. 
Des porteurs dans le premier état excité SI sont transférés vers l’état TI de plus basse énergie 
que Si, suivant un processus nommé “ intersystem crossing ”, avec une constante de temps 
~ ~ i ~ ~ . h ~  que nous déterminerons dans la section qui traite la dynamique. Le point clé pour 
l’existence d’une absorption qui augmente avec l’intensité incidente est le fait que la section 
efficace des états excités, OS] ou O T ~ ,  respectivement pour l’état singulet SI ou l’état triplet TI, 
soit plus grande que (JSO , la section efficace pour une absorption à partir de l’état fondamental 
(SO).  Par conséquent, l’absorption totale de l’échantillon augmente avec la population des états 
excités, donc avec l’augmentation de l’intensité. 

3.1.1 Limitation optique 

Afin de caractériser les non-linéarités optiques de nos échantillons, nous avons étudié leur 
absorption en fonction de l’intensité d’excitation [33]. Nous avons mesuré la transmission 
d’un faisceau laser à travers l’échantillon pour différentes intensités lumineuses. La source 
laser utilisée est un laser Nd3+-YAG impulsionnel (25 ps) doublé en fréquence. Les mesures 
sont donc effectuées à température ambiante à une longueur d’onde de 532nm. Nous 
présentons ici les résultats obtenus avec un échantillon d’une épaisseur de 500 pm dont la 
transmission linéaire est de 30 % à 532 nm. 
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Nous mesurons la transmission du faisceau à travers l’échantillon en fonction de 
l’intensité lumineuse incidente. Une faible fraction du faisceau incident sert de référence afin 
d’éviter les erreurs de mesures dues aux fluctuations du laser. Les intensités incidentes et 
transmises sont déterminées à l’aide d’un même analyseur multicanal optique de type réticon. 
Le rapport des deux quantités nous donne la transmission de l’échantillon. Nous changeons la 
densité d’énergie sur l’échantillon grâce à des filtres atténuateurs. Nous les déplaçons de 
devant à derrière l’échantillon. De cette façon, une variation d’intensité mesurée avec la 
caméra réticon est uniquement due à un changement de transmission de l’échantillon. La 
figure 24 montre la transmission en fonction de l’énergie d’une impulsion. 
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Figure 24 : Limitation optique de C60 : points : transmission mesurée, ligne hachée : absorption à deux photons 

successifs, trait plein : absorption à deux photons avec saturation. 

Nous avons déplacé l’échantillon après chaque tir afin d’être sûr de ne pas avoir détérioré 
la surface de l’échantillon par une excitation préalable. En augmentant l’énergie des 
impulsions laser, une absorption induite apparaît. La transmission reste constante jusqu’à une 
valeur seuil à partir de laquelle elle diminue rapidement jusqu’à 10 - 20 % de sa valeur pour 
des faibles intensités. La densité d’énergie maximale qui est de quelques J/cm2 par impulsion 
laser, est supérieure au seuil de dommage du Xérogel. En conclusion, on peut constater que 
les Xérogels dopés au c60 montrent une limitation optique extraordinaire. 

Afin d’analyser nos résultats, nous avons supposé que l’absorption non linéaire possède 
la forme 

a = ail + a2 I (34) 

En intégrant l’équation différentielle 

a z  (35) 

pour ail et az constant, nous obtenons la courbe en pointillé sur la figure 24. Afin d’améliorer 
l’accord entre points expérimentaux et le résultat de notre intégration à des fortes intensités, 
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nous introduisons un terme de saturation Isat dans l‘équation. (34). Dans ce cas, a2 prend la 
forme 

où a: est une constante. La courbe en trait plein est calculée en utilisant a: = 11 c d G W  et 
Isat = 3 GW/cm2. 

3. I .2 Dynamique 

Afin de déterminer la dynamique du processus de limitation optique observé, nous avons 
effectué des expériences de pompe-sonde [33]. Cette méthode consiste à utiliser deux 
impulsions laser d’intensité différente comme le montre la figure 25. Une première impulsion 
de forte intensité créé une importante population dans des états excités. Une deuxième 
impulsion d’intensité beaucoup plus faible sonde les changements de l’absorption engendrés 
par la première. En retardant l’impulsion sonde, on est ainsi capable de suivre l’évolution 
temporelle des populations excitées. 

Figure 25 : Dispositif expérimental pour les expériences de transmission résolues en temps. 

Une telle expérience a été effectuée en créant les faisceaux de sonde et de pompe à partir 
d’un même faisceau laser au moyen d’une lame séparatrice. Le laser utilisé est le même laser 
Nd:YAG décrit dans le paragraphe précédent. Une absorption induite est clairement visible. 
Nous en avons mesuré la dynamique en faisant varier le retard de l’impulsion sonde. 
Le résultat est donné par la figure 26. Nous interprétons la dynamique obtenue par une 
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transition des excitons qui sont initialement créés dans les états singulets vers les états triplets. 
Nous en avons déterminé le rapport de deux des sections efficaces des états Si et TI  ainsi 
qu'un Zsing-uip de 150 ps, temps qui détemine la transition des porteurs de SI à Ti . Le résultat 
montre entre autre, que les états singulets sont à l'origine de l'absorption induite pour des 
impulsions plus brèves que ~ ~ i ~ ~ . h ~  , tandis que les états triplets sont dominants pour des 
impulsions plus longues. Nous pouvons ainsi constater que les matrices sol-gel imprégnées au 
c 6 0  jouent leur rôle de limiteur optique pour des impulsions de durée variable, mettant en jeu 
différentes populations excitées. 
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Figure 26 : Absorption induite résolue en temps. 

Le même type d'expérience de pompe sonde a été largement appliqué à d'autres corps 
semi-conducteurs. Nous pouvons citer comme exemple nos travaux sur des films de CdZnTe 
sur substrat amorphe ou GaAs [34,35], qui montrent une diminution de l'absorption à la place 
de l'absorption induite. Comme nous le verrons, ce comportement dû au caractère 
polycristallin de l'échantillon est très différent de celui du monocristal massif. 

3.2 Déflection et absorption induites dans Cdl.,Zn,Te 

Un exemple d'un système qui montre de fortes non-linéarités optiques absorptives et 
dispersives est le semi-conducteur ternaire Cdi.,Zn,Te. Les composés II-VI que sont le 
tellurure de cadmium et de mercure (HgCdTe) et CdTe avaient été très étudiés pour des 
applications comme les détecteurs infrarouges. Ces détecteurs étaient à base de multicouches 
épitaxiées de HgCdTe déposées sur des substrats de CdTe. Or, les substrats doivent être de 
très bonne qualité pour éviter la diffusion de défauts du substrat dans la couche et une 
détérioration des performances du détecteur. Les cristaux de CdTe, bien qu'ils soient étudiés 
depuis très longtemps n'ont pas fourni le substrat de très bonne qualité que l'on escomptait. 
Les premières épitaxies réalisées sur de tels substrats ont révélé une importante densité de 
défauts. La qualité cristalline de la couche était altérée par les dislocations résultant des 
différences de maille pourtant faibles dans le cas de HgCdTeKdTe. En outre, la croissance de 
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CdTe était souvent très difficile à maîtriser et les défauts diffusaient dans la couche. 
L‘adjonction de zinc au matériau binaire CdTe s’est avérée bénéfique pour la qualité du 
matériau obtenu. 

L’idée d’introduire du zinc dans le tellurure de cadmium est essentiellement venue de 
l’instabilité latente de la liaison du composé binaire. La substitution des atomes de Zn aux 
atomes de Cd permet ainsi d’améliorer la structure du matériau. Ceci a fait de Cdl.,Zn, Te 
(x - 0,W) un bon substrat ou une bonne couche intermédiaire entre le substrat et le détecteur 
lors de la croissance de ces couches. De plus, son paramètre de maille peut être ajusté avec 
celui de HgCdTe et son gap est suffisamment large pour éviter le confinement de porteurs 
minoritaires. On comprend mieux l’intérêt tout particulier porté à ce matériau (x = 0,04). 

L’étude des non-linéarités optiques (indice de réfraction et absorption induite) est tout 
d’abord discutée. Nous avons vu précédemment que les spectres de transmission et 
d’absorption de CdZnTe ne présentent aucune résonance, nous observons seulement un bord 
d’absorption de forme exponentielle pour tous les échantillons quelle que soit leur 
concentration en zinc et en cadmium. Nous avons choisi de mesurer les changements non 
linéaires induits dans une région d’énergie inférieure à celle du bord d’absorption fondamental 
du cristal. Nous rappelons que le bord d’absorption dont nous parlons dans la suite est la 
région spectrale où le matériau commence à absorber le rayonnement et ne correspond pas au 
bord de la transition bande-à-bande fondamentale. Le faisceau test est choisi spectralement 
large (continuum), de façon à pouvoir sonder toute cette zone spectrale. L e  faisceau pompe 
excite toujours en résonance et est accordable, sa longueur d’onde varie dans la même région 
du spectre visible. 

3.2.1 Etude de la variation d’absorption induite 

À température ambiante, nous faisons varier l’énergie des photons du faisceau pompe [36, 371 
entre 2,07 et 2,16 eV. Les spectres de changement d’absorption obtenus sont représentés sur 
l’encadré de la figure 27 pour différentes énergies de photon du faisceau d’excitation. 

2.07 2 . a  2.09 2.10 
PHOTON ENERGY (eV) 

2.08 2.10 2.12 2.14 2.16 

EXCITATION PHOTON ENERGY E,,, (eV) 
Figure 27 : Déplacement du bord d’absorption par rapport au bord linéaire en fonction de l’énergie de photon 

d’excitation. 
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À l’énergie de photon la plus faible (2,077eV), l’absorption du faisceau pompe 
correspond à la courbe (a). On constate qu’il n’y a pas de changement d’absorption. Au fur et 
à mesure que l’on augmente l’énergie des photons du faisceau pompe, une absorption de plus 
en plus grande du rayonnement incident apparalt à des énergies inférieures à la largeur de la 
bande interdite. Nous constatons un déplacement spectral du bord d’absorption vers les faibles 
énergies si l’énergie des photons de la pompe augmente. Lorsque cette énergie est de 2,104 eV 
(courbe (b)), l’effet de déplacement du bord d’absorption vers les faibles énergies (vers le 
rouge) est maximal. Si l’on augmente encore l’énergie de photon de la pompe, il y a un retour 
vers les hautes énergies jusqu’au bord du régime linéaire. Pour une même valeur du 
coefficient d’absorption, nous traçons la différence d’énergie AE entre les bords d’absorption 
de l’échantillon excité ou non, en fonction de l’énergie des photons d’excitation. La figure 27 
montre ce spectre d’excitation. Nous faisons apparaître une bande centrée vers 2,104 eV avec 
une largeur à mi-hauteur de 27 meV (pour une concentration x = 0,87). Lors de la mesure du 
spectre d’excitation de la luminescence à la température ambiante et sous forte excitation 
lumineuse, nous avons constaté que la luminescence est maximale lorsque l’énergie de photon 
du faisceau d’excitation coïncide avec cette bande. Il y a donc une étroite relation entre la 
luminescence et l’absorption induite. 

Pendant ces mesures, nous avons constaté que les non-linéarités optiques de CdZnTe 
sont très fortes (environ vingt fois plus grandes que dans le matériau binaire [38]) et donnent 
lieu à une forte focalisation ou défocalisation du faisceau test transmis par l’échantillon. En 
conséquence, pour mesurer ces changements et leur dynamique, nous avons ajouté au 
laser “test” des miroirs supplémentaires pour constituer une deuxième cavité et travaillé avec 
un laser accordable à contre-réaction distribuée. Les deux sources ont une durée d’impulsion 
de l’ordre de 150 ps avec des fluctuations temporelles de l’ordre de 100 ps, ce qui donne lieu à 
une résolution globale d’environ 300ps du système. De plus, nous avons remplacé le 
spectrographe de la figure 15 par une simple caméra à réseaux de diodes (analyseur 
multicanaux optiques) qui mesure le profil spatial du faisceau transmis par l’échantillon avec 
ou sans excitation par laser. Grâce à des diaphragmes, la distribution spatiale de l’intensité 
incidente peut être modifiée de façon à la rendre proche d’une forme gaussienne dans le plan 
de la lentille. Dans ce cas, l’amplitude du champ au point de focalisation sur l’échantillon est 
également de forme gaussienne. Si le faisceau pompe est de forme spatiale gaussienne, nous 
obtenons, grâce à la caméra, la répartition spatiale de son intensité de la forme suivante : 

2 -_ 
I = I,, e wi (37) 

Le faisceau pompe induit dans le matériau une variation d’indice complexe de forme 
gaussienne : 

n 
2 

n = n o  +LI 

où no est l’indice linéaire et n2 l’indice non linéaire. C’est le paramètre que nous essayons de 
caractériser. Nous l’écrivons sous la forme : 

n2 = n’,+i n’I2 (39) 

nI2 est lié essentiellement à l’indice de réfraction et n’l2 est proportionnel à l’absorption. 
Le trajet optique dans l’échantillon est dans ce cas (no + An)d. Le faisceau test sonde une 

variation d’indice An. Le diamètre du faisceau test est quatre ou cinq fois plus petit que celui 
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du faisceau pompe sur l’échantillon. Deux cas peuvent se présenter : 
Les deux faisceaux sont focalisés concentriquement sur l’échantillon (encadré de la 

figure 28), le faisceau test sonde une zone presque homogène autour de l’origine : le sommet 
de la gaussienne est supposé de forme parabolique : 

h = A n O [ l - $ ]  

Dans cette configuration, l’échantillon soumis à l’excitation du faisceau pompe se 
comporte comme une lentille. Le faisceau test subit une focalisation si An > O ou une 
défocalisation si An c O. 

Une seconde configuration permet de déterminer la variation maximale de la partie réelle 
de l’indice de réfraction, lorsque les faisceaux ne sont pas concentriques sur l’échantillon. 
Dans cette disposition, le faisceau test sonde une zone spatiale où l’excitation n’est plus 
homogène et il est dévié. Le cristal se comporte comme un milieu d’épaisseur optique de 
profil gaussien. L‘épaisseur optique du cristal s’écrit : 

x = n d  =xoe  -(;j (41) 

La déviation maximale est obtenue lorsque la position de la tache du test par rapport à 

celle de la pompe est telle que - soit maximal. Cette situation correspond au point 

d’inflexion du profil gaussien au point z = - . Le développement au premier ordre de 

l’épaisseur optique donne, autour du point d’inflexion : 

d x  
d z  

Z 

Jz 
d n  
d z  

x = no d + d -z 

Cette variation linéaire provoque une déviation d’un faisceau d’un angle @ donné par la 
relation : 

d n  
tan(@) = d - 

d z  

Dans la mesure où l’angle @ est petit, 

d’où 
- 

(43) 

(45) 

La variation d’indice est proportionnelle à l’angle de déviation. 
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3.2.2 Dynamique de la variation de profil spatial 

L’étude en fonction du temps de la variation du profil spatial d’un faisceau permet ainsi 
d’étudier la dynamique des processus entrant en jeu dans les non-linéarités optiques des 
propriétés. Des temps de déclin de l’ordre de la durée des impulsions ou supérieurs sont 
déterminés. L‘intensité au niveau du cristal est de 8 MW/cm2 pour une durée d’impulsion de 
150 ps. Cette excitation créé une densité de paires électron-trou de l’ordre de 1017/cm3. 

O 100 200 300 400 500 

2 (O.U.) 

Figure 28 : Modifications spatiales en configuration concentrique. (a) sans excitation, (b) T = 3,s ns 
(c) T = 12,9 ns. 

La figure 28 montre l’évolution temporelle du profil spatial d’un faisceau test. La courbe 
(a) est la distribution spatiale du faisceau test transmis par l’échantillon sans excitation par le 
faisceau pompe. Les courbes (b) et (c) présentent les variations de profil à différents instants 
pour une excitation de 8 h4W/cm2. À partir des courbes obtenues, nous pouvons évaluer la 
variation de transmission différentielle y égale à : 

où It (It+p) est l’intensité sans (avec) excitation et la variation de la taille du faisceau : 

6 =  (47) 

où wt (wt+,) est la largeur du faisceau sans (avec) excitation. Ces quantités sont représentées 

Wl,, - wt 
wt 
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sur les figures 29 et 30 en fonction du retard (At) du faisceau test par rapport au faisceau 
pompe. Dès que les deux impulsions commencent à se superposer (figure 29), une focalisation 
induite du faisceau test est observée après passage dans l’échantillon qui se comporte comme 
une lentille convergente. Cette réduction du diamètre du faisceau test est rapidement 
suivie (à partir de T - O) d’une défocalisation (lentille divergente) jusqu’à un retard de 5,6 ns, 
puis l’échantillon collimate à nouveau le faisceau. À des retards supérieurs à 30 ns, on 
constate que l’excitation n’a plus d’effet. La focalisation la plus forte a lieu à T = 8,0 ns et 
l’importante défocalisation à T = 2,3 ns. 

-0.5 1 
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Figure 29 : Variation de la dimension du faisceau test en fonction du retard entre les impulsions des faisceaux 

d’excitation et de sonde 6 - wt+p - wf . 
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Figure 30 : Transmission différentielle en fonction du retard entre les impulsions des faisceaux d’excitation et de 
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La dynamique de l’absorption est très différente. L’absorption induite augmente 
rapidement jusqu’à T = 0,9 ns pour décroître ensuite exponentiellement comme le montre la 
figure 30, avec un temps de déclin de (9,O f 0,5) ns. L’absorption induite observée disparaît si 
l’énergie des photons du faisceau pompe est inférieure à 2,08 eV. Même des excitations plus 
intenses n’induisent aucun effet dans le matériau à cette énergie de photon. 

La figure 3 1 donne l’évolution temporelle du profil spatial du faisceau test induit par le 
faisceau pompe lorsque les deux faisceaux ne sont pas concentriques sur le cristal. La courbe 
(a) correspond à la transmission du faisceau test sans excitation. Sur la courbe (b), on observe 
une déflection. De plus, une forte absorption induite est également visible. 
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Figure 31 : Profil en configuration non concentrique. (a) sans excitation, (b) T = 430 ps. 

À partir du modèle de la déviation, nous déterminons des déviations de 10” du faisceau 
test pour l’échantillon contenant 87% de zinc pour des intensités de quelques centaines de 
kW/cm2 du faisceau pompe. 

À partir de ces mesures, nous obtenons : 

Les coefficients non linéaires sont donc très importants dans le tellurure de cadmium et 
de zinc. Ceci permet d’induire de fortes non-linéarités à des intensités d’excitation faibles 
comparées à celles obtenues avec de nombreux semi-conducteurs. 

Ces études ont été réalisées par des mesures de test-pompe. Il est évident que des 
changements tellement importants des n’ donnent lieu à une très forte focalisation ou 
défocaiisation du faisceau pompe et changent profondément les propriétés de propagation des 
faisceaux dans de tels matériaux (propagation de solitons, par exemple). 

3.3 Z-scan 

Une autre méthode pour déterminer simultanément la variation de la partie réelle et imaginaire 
de l’indice de réfraction est la méthode de “ Z-Scan ” où l’échantillon est déplacé par rapport 
au foyer [39] comme le montre la figure 32. 
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Figure 32 : Montage expérimentai de Z-Scan [39]. 

Le faisceau dont la répartition d’intensité I(r) est de forme gaussienne, est focalisé par 
une lentille au point z = O de son axe de propagation. Au-delà de ce point, à une dizaine de 
fois la distance de Rayleigh, une fraction du faisceau est extraite à l’aide d’un diaphragme de 
faible ouverture. Le Z-Scan consiste à mesurer avec la photodiode D2 la variation de 
l’intensité du faisceau transmis par le diaphragme en fonction de la position de l’échantillon 
de part et d’autre du point de focalisation (z = O) du faisceau. Si l’échantillon montre un effet 
Kerr, n est de la forme 

où la distribution radiale du champ électrique (E(r)12 est proportionnelle à I(r). Si 
l’échantillon se trouve loin du foyer, l’intensité est faible et son indice de réfraction est 
spatialement constant. Plus proche du foyer, I devient important et l’échantillon joue le rôle 
d’une deuxième lentille qui focalise ou défocalise le faisceau, suivant le signe du coefficient 
de Kerr n2 . Ceci déplace le foyer du système lentille/échantillon, et à intensité incidente 
constante, (qui est mesurée après une lame séparatrice par le détecteur D1) le détecteur D2 
reçoit une intensité plus ou moins grande. Cette intensité transmise par le diaphragme dépend 
du signe de n2 et de la position de l’échantillon par rapport à z = O. Pour des faisceaux 
gaussiens l’intensité transmise par le diaphragme peut être calculée en fonction de z et le 
résultat est montré sur la figure 33 pour le cas où l’absorption non linéaire est négligeable. Les 
deux courbes sont obtenues pour n2 < O (trait pointillé) et n2 > O (trait plein). 

& est la longueur de diffraction du faisceau qui dépend de la longueur d’onde et du 
diamètre de la tache de focalisation. Du fait de la focalisation ou de la défocalisation induite 
discutée précédemment, les courbes sont asymétriques par rapport à z = O. Si l’échantillon 
montre aussi une absorption induite, on peut la déterminer par la même approche en ouvrant 
le diaphragme. Dans ce cas, le changement d’indice ne joue aucun rôle parce que D2 détecte 
toujours l’ensemble de la lumière transmise par l’échantillon. Celui-ci absorbe plus quand 
l’échantillon est au foyer de la lentille (à z = O) que quand il est en dehors du foyer. 

Comme le montre la figure 34, l’intensité transmise est une fonction symétrique par 
rapport à z = O .  En effectuant des mesures avec (fig. 34b) et sans (fig. 34a) diaphragme, 
l’absorption induite et le changement d’indice peuvent être déterminés simultanément. 
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Figure 33 : Transmittance calculé en cas d’une non-linéarité dispersive de Kerr pour le cas n2 < O (trait pointillé) 
et nz > O (trait plein).[39]. 
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Figure 34 : Transmittance normalisée de ZnSe déterminée par la technique 2-Scan (a) sans et (b) avec 
diaphragme. Les traits pleins donnent le résultat pour le meilleur ajustement du calcul [39]. 

Bien que cette expérience paraisse relativement simple à réaliser du point de vue 
technique, elle nécessite néanmoins que quelques critères soient impérativement satisfaits : un 
échantillon homogène et un faisceau laser parfaitement gaussien, dont le profil ne change pas 
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d’une impulsion à l’autre. De plus l’analyse théorique des résultats impose que l’on travaille 
hors du domaine de la saturation des non-linéarités optiques. 

3.4 Transmission induite (spectral hole-burning) 

Selon la configuration électronique du matériau étudié, on peut obtenir une augmentation 
comme dans le cas du Cao ou une diminution de l’absorption par excitation laser. Si la raie 
d’absorption est élargie d’une manière inhomogène, une source spectralement fine peut 
saturer des transitions à l’intérieur de cette bande et on obtient donc une augmentation de la 
transmission d’un faisceau test [40] (spectral hole-burning). Si la largeur spectrale du faisceau 
pompe est plus fine que la largeur homogène de la transition, cette dernière peut être 
déterminée à partir de la largeur spectrale du “trou” (Fig. 35). Cette technique a été 
largement utilisée pour étudier les transitions dans des gaz mais on peut aussi l’appliquer à 
l’étude des nanocristallites dans des matrices transparentes [41]. Comme nous l’avons vu déjà, 
le confinement quantique des électrons et des trous dans des nanocristaux change leur énergie. 
À cause des fluctuations des dimensions des différents nanocristaux, les raies de transitions 
excitoniques sont élargies d’une manière inhomogène. Comme nous le verrons, la largeur 
homogène d’une transition est inversement proportionnelle au temps de cohérence de la quasi- 
particule qui peut ainsi être déterminé. Nous avons effectué de telles mesures avec des 
nanocristaux de CuBr dans une matrice de verre de borosilicate [42 - 461. Nous utilisons pour 
ces mesures des sources impulsionnelles nanosecondes et le montage présenté sur la figure 15. 
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Figure 35 : Spectres de transmission (A) et d’absorption différentielle (B) transitoires de l’échantillon contenant 
les nanocristaux de 2,8 nm, à 2K, pour deux énergies du faisceau pompe accordé à 401 nm. 

Les mesures que nous présentons ont été effectuées à différentes longueurs d’onde 
d’excitation et à basse température (2K) pour l’échantillon contenant les nanocristaux de 
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2,8 nm de rayon moyen. Le faisceau pompe est issu d’un laser à colorant (PBBO dissout dans 
du dioxane à 0,4 g.1.’) à cavité à incidence rasante et pompé par le laser à excimères (XeCl) 
nanoseconde. Nous disposons de cette façon d’une source laser très fine spectralement et 
accordable dans la raie d’absorption excitonique 21.2 de l’échantillon étudié. Le faisceau test 
est l’émission collimatée d’une cuve contenant le même colorant, et pompée par le même 
laser à excimères. L’expérience consiste alors à résoudre spectralement les variations induites 
sur la transmission du test par la pompe. 

3.4.1 Séparation des effets transitoires et permanents 

Les spectres de hole-burning que nous avons mesurés ont un caractère permanent et 
transitoire : certains changements induits par la pompe dans la transmission du test perdurent 
plusieurs minutes après que l’échantillon ait été illuminé par le faisceau laser. Étant du même 
ordre de grandeur que les effets transitoires, les effets permanents en perturbent la mesure, et 
il s’avère nécessaire de pouvoir s’en affranchir expérimentalement. La transmission du test à 
travers l’échantillon est dans ce but mesurée à plusieurs reprises : 

Sur une zone de l’échantillon non encore illuminée par le faisceau pompe, la 
transmission du test est successivement analysée spectralement dans les conditions suivantes : 

en absence du faisceau pompe. 
0 en présence du faisceau pompe. Comparé au spectre précédent, celui-ci permet de 

quantifier les effets cumulés des hole-burning permanent et transitoire. 
en absence du faisceau pompe. Cette mesure contient des informations relatives au hole- 
burning permanent. 

Ainsi, en soustrayant le spectre de la troisième mesure à celui de la seconde, on obtient le 
spectre de hole-burning transitoire. Remarquons enfin qu’il est nécessaire de s’assurer que la 
diffusion de la pompe est suffisamment faible pour pouvoir être négligée. 

3.4.2 Hole-burning transitoire 

La figure 35 présente la transmission du faisceau test, pour deux énergies du faisceau pompe 
(2  et 0,2 nJ) par impulsion et sans faisceau pompe, ainsi que les spectres d’absorption 
différentielle correspondants. Ces spectres sont corrigés des effets du hole-burning permanent. 

Les mesures ont été effectuées au deuxième ordre de diffraction du réseau du 
spectrographe. La résolution spectrale de notre chaîne de détection est alors de 0,2 meV : elle 
est insuffisante à résoudre le spectre du laser d’excitation dont la largeur à mi-hauteur est 
inférieure à 0,05 meV. C’est donc la détection et non l’excitation qui limite ici la résolution de 
l’expérience. Nous avons donc systématiquement soustrait 0,2 meV aux largeurs des “ trous ” 
creusés dans les spectres de transmission du test, afin de compenser l’élargissement des 
spectres du fait de la moindre résolution expérimentale. 

Chaque “ trou ” creusé dans le spectre de transmission du test par la pompe peut alors 
être ajusté par une fonction de forme lorentzienne. La largeur à mi-hauteur r$&, de cette 

lorentzienne dépend de l’intensité d’excitation I, de la largeur de raie homogène r@& et 
sature au-delà de l’intensité I,: 

(50) rgHM =rWHM homo (1 + Jr+-s) 
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Ainsi, à intensité nulle, le trou creusé dans les spectres d’absorption a pour largeur le 
double de la largeur de raie homogène. La figure 36 présente sa variation avec l’intensité 
d’excitation. 

401 41 1 

Figure 36 : Ajustement par une lorentzienne d’un spectre d’absorption différentielle (A) et variation de la largeur 
de cette lorentzienne avec l’énergie d’excitation (B). 
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L’ajustement des résultats expérimentaux par la formule est représenté en trait plein sur 
la figure 36. I1 donne la valeur rzg = 0,38 meV, soit un temps de déphasage T 2  de 3,47 ps. 

Les mêmes mesures de l’évolution des spectres de hole-burning avec l’intensité 
d’excitation ont été effectuées aux longueurs d’ondes de 395 et 405 nm dans la raie d’exciton 
2 1 2 .  Les spectres mesurés sont ajustés par des lorentziennes. Ces résultats seront comparés à 
des mesures de T 2  par d’autres méthodes (mélange de quatre ondes) plus loin. 

3.4.3 Hole-burning permanent 

Comme nous l’avons déjà mentionné, les spectres de hole-burning que nous avons mesurés 
ont un caractère transitoire et permanent. Dans la mesure du temps de déphasage la 
composante permanente de ces spectres a été expérimentalement éliminée. Etle est similaire 
au photonoircissement et nous allons montrer qu’elle comporte des informations intéressantes 
et qu’en particulier elle donne une mesure de l’énergie des phonons optiques longitudinaux 
dans nos échantillons. 

Le hole-burning permanent est un phénomène très étudié, notamment du fait de sa 
possible application dans des systèmes de stockage numérique très haute densité. Si 
l’inscription des données se fait avec plusieurs longueurs d’onde, il permet d’enregistrer 
plusieurs données en un même point physique dans la mémoire de stockage. I1 est cependant 
nécessaire pour cela de disposer d’un matériau présentant un élargissement inhomogène très 
large. 
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Par l’expérience acquise avec des matériaux organiques pour cette spectroscopie, les 
mécariismes conduisant au hole-burning permanent sont habituellement classés en deux 
catégories : le hole-burning photochimique (traditionnellement noté PHB, acronyme de 
photochemical hole-burning) et le hole-burning photophysique (noté NPHB, pour Non PHB), 
Nous les décrivons ici. 

Dans un mécanisme photochimique, les particules photoréactives (molécules, 
nanocristaux ...) subissent des changements chimiques importants. L’absorption optique du 
produit de cette réaction chimique se fait généralement dans une région spectrale différente de 
celle des réactifs de départ. Le nouveau spectre d’absorption peut ainsi se trouver fortement 
déplacé vers les hautes ou vers les basses énergies. 

Au contraire, dans le cas du hole-burning photophysique, c’est l’interaction entre les 
particules photoréactives et leur environnement (solvant, matrice) qui est modifiée par 
l’interaction avec la lumière. L‘absorption du produit n’est que très peu décalée spectralement 
par rapport à celle des réactifs de départ et l’absorption intégrée sur tout le spectre est 
identique à celle des réactifs. 

L’exploration sur une zone spectrale étendue d’un spectre de hole-burning permanent 
acquis sur l’échantillon de nanocristaux de 2,8nm de rayon moyen montre que les 
changements de transmission à la position du laser excitateur sont superposés à une 
absorption induite présentant deux maxima centrés à environ 3,03 et 3,30 eV. 

La séparation énergétique entre les différentes structures observées étant relativement 
importante, le mécanisme du hole-burning permanent dans nos échantillons est probablement 
de nature photochimique. Il est possible que, sous une forte intensité d’excitation, un porteur 
photo-excité (électron ou trou) soit éjecté en dehors du volume du nanocristal et se trouve 
piégé soit à l’interface semi-conducteur-matrice, soit dans la matrice elle-même. Le champ 
électrique statique créé par la séparation de l’électron et du trou peut être la cause d’un effet 
Stark électro-optique. Ce mécanisme réactionnel aboutit à un produit stable et permet 
d’expliquer le caractère permanent des spectres de hole-burning de nature photochimique. 
C’est le mécanisme généralement envisagé dans la littérature. I1 devient de plus en plus 
probable lorsque la taille des nanocristaux diminue, la barrière de potentiel à l’interface entre 
le semi-conducteur et la matrice diminuant lorsque l’énergie de confinement augmente. 

4. PHOTOLUMINESCENCE ET AMPLIFICATION OPTIQUE DUES À DES 
PROCESSUS DE COLLISION 

Dans le paragraphe 2 nous avons déjà introduit les biexcitons comme nouvelles quasi- 
particules [ l ,  291 qui peuvent être excitées par absorption à deux photons. Ils peuvent relaxer 
sur leur courbe de dispersion et se recombiner radiativement par exemple en une b.i.p. de 
caractère excitonique et une autre b.i.p. de caractère photonique. Cette dernière est observée 
comme émission de l’échantillon appelée “ luminescence ”. Dans le cas des biexcitons, cette 
recombinaison a lieu avec une conservation d’énergie et de la quantité de mouvement 
(équation (33 ) ) .  Dans la figure 8, les raies de luminescence N ont pu être identifiées à ce 
processus de recombinaison de biexcitons qui ont une faible énergie cinétique à cause de leur 
création par absorption résonante de deux photons. 

Dans cet exemple, des b i p .  de caractère excitonique sont créées en grande densité. Elles 
peuvent se coupler à deux et, par émission d’un phonon optique, créér de nouveau un 
biexciton qui possède une importante énergie cinétique. Ceci est dû au fait que l’énergie et le 
vecteur d’onde de l’ensemble des quasi-particules impliqués dans le processus doit être 
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conservé. Les biexcitons possèdent une masse effective deux fois plus grande que celle des 
excitons. Ils relaxent et se thermalisent en émettant des phonons acoustiques et se 
recombinent à nouveau en b.i.p. de caractère excitonique avec un grand vecteur d’onde et une 
b.i.p. de caractère photonique et de faible vecteur d’onde. Si l’on compare ce processus avec 
celui donnant lieu à la raie d’émission N, on remarque que l’énergie cinétique des biexcitons 
initiale est plus grande et leur distribution sur leur courbe de dispersion beaucoup plus large. 
Parce que excitons et biexcitons ont des masses effectives différentes, la raie d’émission que 
l’on obtient ainsi (nommée “ M ”) est spectralement large. La forme spectrale de cette raie 
(forme “ Boltzmann inverse ”) reflète la distribution en énergie des biexcitons et la densité 
d’état des bandes. Les recombinaisons radiatives des biexcitons en exciton longitudinal et 
b.i.p. de caractère photonique est aussi possible et des raies “ ML ” et ‘‘NL ” sont ainsi 
observées. Parce que b.i.p. et excitons longitudinaux (figure 2) ont des énergies différentes, les 
énergies de photon des raies NL et N ainsi que des raies ML et M sont séparées de (EL - Eo). 

Si l’on excite les excitons en résonance, les raies N n’apparaissent pas parce que tous les 
biexcitons sont créés avec une grande énergie cinétique. Normalement, on identifie ces raies à 
partir de leur position spectrale si les énergies d’exciton et de biexciton sont connues (par 
exemple à partir des études d’absorption à deux photons et de Hyper-Raman dans le cas de 
CuCl). Leur intensité varie quadratiquement avec l’intensité d’excitation avant de montrer 
généralement une saturation. Leur spectre d’excitation montre des résonances sur l’énergie 
d’exciton Eo et sur EB,/~.  

energy 

t 

wave vector k 

Figure 37 : Schéma de processus de collision exciton-exciton. 
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À part la recombinaison des biexcitons, d’autres raies apparaissent à forte intensité 
d’excitation. Des raies P, par exemple sont dues à des processus de collision exciton-exciton 
[47-511. Comme le montre le processus Pz de la figure37, en obéissant aux lois de 
conservation d’énergie et de la quantité de mouvement, un b.i.p. de caractère excitonique 
change son vecteur d’onde et devient photonique. Un deuxième exciton passe de l’état 
fondamental (nombre quantique principal n = 1) à l’état n = 2 de la série de Rydberg de 
l’exciton. À plus hautes intensités d’excitation, un processus similaire est observé où l’état 
final du deuxième exciton est un état du continuum électron-trou (I’exciton est dissocié), 
Cette dernière raie d’émission est habituellement appelée P, . Parce que la forme et position 
spectrales de ces raies dépend de la distribution initiale des excitons, iIs changent avec la 
température et l’intensité d’excitation. 

Un processus similaire est schématisé sur la figure 38 pour la collision exciton-électron 
(ou exciton-trou) [52-541. Dans ce cas, la distribution des excitons et des électrons qui sont 
créés optiquement intervient. À faible densité d’électrons, le processus donne lieu à une 
asymétrie de la raie de recombinaison excitonique qui se déplace vers de faibles énergies de 
photon quand on augmente l’intensité. 

Lorsque des excitons-polaritons existent, le plasma d’électrons ou de trous est non 
dégénéré et ils obéissent à une distribution de Boltzmann. La forme spectrale de ces raies est 
comme dans le cas des raies P une forme “ Boltzmann inversée ” mais de largeurs différentes 
parce qu’électrons, trous et excitons ont des masses effectives différentes [52,53]. 

Comme dernière raie de collision qui est souvent observée, je mentionne la raie de 
collision exciton piégé-électron (ou trou) [55, 561. Ces raies prennent naissance aux basses 
énergies de photon des raies de recombinaison d’un exciton, piégé par un donneur ou 
accepteur. Contrairement aux autres processus, ils ne font pas intervenir la conservation de la 
quantité de mouvement parce que l’impureté a brisé l’invariance sous translation du système. 
Ces raies saturent rapidement à forte intensité d’excitation due à la petite densité des 
impuretés. 
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electron excitonic polariton luminescence 

Figure 38 : Schéma de processus de collision exciton-électron. 

Les processus de collision font intervenir au moins deux quasi-particules et trois états 
différents du système. ûs peuvent donc montrer de l’amplification optique ou du “ gain ”. Ceci 
est dû au fait que le coefficient d’absorption a; pour des transitions résonantes entre un 
niveau j vers un niveau i est proportionnel à 
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Wij est proportionnel à la probabilité de transition et n, et ni donnent les probabilités que les 
niveaux j et i sont occupés. Ceci est un résultat de la mécanique quantique et signifie que si la 
transition j + i (absorption) est possible, i + j (émission) est aussi possible et la probabilité 
qu’une transition a lieu doit être proportionnelle à la probabilité que l’état initial est occupé. 
En conséquence, si n, <ni et ai< O ,  on peut obtenir une émission stimulée et une 
amplification optique [40]. Pour la réponse linéaire, seulement l’état fondamental g 
(avec %= O )  est occupé (ng = 1 pour T = O) et tous les ni = O. Dans ce cas l’équation (52)  se 
réduit à l’équation (21). 

Considérons l’exemple où un laser excite en résonance des biexcitons. Dans ce cas, on a 
à faire à un système à trois niveaux, l’état fondamental (g), l’exciton (i) et le biexciton (i). 
Parce que les biexcitons sont excités en résonance, ni > n, et ((nj - n , ) e t a i ) < O .  Si nous 
écrivons l’absorption totale sous la forme 

où 12 représente des pertes supplémentaires non résonantes, et a = - G peut devenir < O. Dans 
ce cas, d’après la loi de Beer-Lambert, l’intensité transmise It par un échantillon de longueur L 
est donnée par 

I ,  = I ,  e-& 

où est l’intensité incidente. It augmente donc d’une manière exponentielle et nous obtenons 
une amplification optique [47, 571. L‘amplification optique peut par exemple être observée 
dans des mesures de luminescence ou de diffusion Hyper Raman en transmission. 

Une autre configuration [58] a été développée par Shaklee (encadré dans la figure 39) : 
l’excitation à longueur de ligne variable (variable stripe length). Dans ce cas, dans la partie 
centrale homogène d’un faisceau, une partie rectangulaire est sélectionnée par deux fentes. 
Une lentille cylindrique focalise le faisceau sous forme d’un trait de typiquement 
30 pm x 2000 pm sur le bord de l’échantillon. Un masque mobile permet de faire varier la 
longueur L du trait. Pendant l’excitation, si l’émission spontanée se propage dans la direction 
longue z du trait, elle est amplifiée. Comme le montre la figure 39, son intensité dépend de 
l’intensité d’excitation. 

L’équation différentielle pour l’intensité I d’émission est donnée par 

dI 
dz 
- Z I G +  I ,  

où Isp est l’intensité spontanée par unité de longueur. L‘équation (54) a comme solution 

(54) 

eeL -1 Z(L) = I ,  - 
G (55) 
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wavelength (nm) 
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Figure 39 : Spectre d'émission d'un film de ZnS excité par un laser à XeCl (à 308 nm) à L = 1,2 mm et à des 
intensités différentes. X et M indiquent les positions spectrales des raies d'émission des excitons libres et des 

biexcitons. L'encadré montre le schéma de montage de la méthode de longueur de trait variable. 

L'émission est normalement analysée par un spectromètre [59 - 611 et le coefficient de 
gain G peut être déterminé en mesurant l'intensité émise pour des différentes longueurs L et 
en analysant (figure 40) le résultat avec l'équation (55). 

Figure 40 : 
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Spectre d'émission d'un film de ZnS excité avec une intensité de 100 kW/crnz à des 

trait variable. L'encadré montre la détermination du gain G (équation 51). 
longueurs de 
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Cette méthode est très élégante parce qu’elle permet de déterminer G et la longueur à 
partir de laquelle l’émission spontanée amplifiée sature sans que l’on soit obligé de construire 
une cavité autour de l’échantillon ou de l’utiliser comme milieu actif d‘un amplificateur 
optique. 

5. RÉSEAUX INDUITS PAR LASER 

Nous avons vu dans ces derniers chapitres que l’excitation d’un échantillon par un champ 
électromagnétique peut provoquer une réponse non linéaire. Ainsi, son indice de réfraction 
euou son coefficient d’absorption sont modifiés. Cet effet est utilisé dans les expériences de 
réseaux induits par laser [62] ou, plus généralement, dans les expériences de mélange à 4 
ondes [63,64]. Pour expliquer le schéma général de cette technique, nous considérons dans un 
premier temps une impulsion lumineuse cohérente qui traverse un séparateur de faisceaux et 
est ainsi divisée en deux faisceaux Pl et P2 de vecteurs d’ondes k; et k; d’intensité Il et 12 et 
de même longueur d‘onde A.,,. Les impulsions sont focalisées sur un échantillon. Lmsqu’ils 
sont en coïncidence temporelle et spatiale à la surface de l’échantillon, ils y forment une 
figure d’interférences qui n’est autre qu’une modulation spatiale périodique de l’intensité 
lumineuse dans le milieu. Cette modulation est maximale si II = I2 et dans ce cas l’intensité 
totale I varie périodiquement entre O et 411. À cause de la non-linéarité, le milieu présente 
également une variation spatiale périodique de son indice complexe de réfraction et il se 
comporte comme un réseau de diffraction. Le vecteur Q du réseau et son pas A sont fonctions 
de l’angle 8 que font entre elles les deux impulsions incidentes : 

Q = f(k; - k,) (par convention, on choisit dans la suite Q = kz - k, ) (56) 

Le réseau est induit par une variation de l’indice complexe de réfraction. Si cette 
variation est due à une variation de l’indice réel, on parle de réseau de phase. Au contraire, on 
parle de réseau d’amplitude lorsqu’elle est due à une variation de l’absorption. La présence de 
l’un de ces deux cas est déterminée par l’énergie de photons excitateurs : 

s’ils sont en résonance avec une transition électronique du milieu, l’absorption varie 
fortement et l’indice réel très peu : on est dans le cas d’un réseau d’amplitude. 
*s’ils sont décalés par rapport à la résonance, la variation d’indice, complexe est 

essentiellement due à une variation d’indice réel : c’est un réseau de phase. 
Du fait de la variation périodique spatiale, le vecteur d’onde d’une quasi-particule n’est 

défini qu’à m.0 près où m est un entier. Ainsi, lorsqu’un faisceau P3 de vecteur d’onde k, et 

d’intensité 13 teste le réseau de diffraction de vecteur Q ,  il s’y diffracte, à l’ordre m dans la 
direction l4 donnée par la relation : 

k4 = k ,  +m.Q 
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Nous verrons que .k, doit de préférence être le vecteur d’onde caractérisant un état 
propagatoire. La relation (58) est connue comme “ condition de Bragg ” en physique du solide 
ou “accord de phase” en optique non linéaire. De plus Ia conservation d’énergie 
(équation. 33) impose une condition supplémentaire sur les modules des vecteurs d’ondes à 
cause de la relation de dispersion (équations. 17 et 33). 

Figure 41 : Inscription d’un réseau de diffraction dans le volume d’un échantillon. 

Comme le montre la figure 41, les franges d’interférence sont créées dans le volume de 
l’échantillon. Pour une incidence normale [62] d’un faisceau test, diffracté sur ce réseau, il 
existe un déphasage cp entre une onde partielle diffractée dans l’angle $1 à l’entrée de 
l’échantillon et celle diffractée dans la même direction après que le test s’est propagé de la 
longueur d dans le milieu. Le déphasage est donné par 

2a q = -n. Al 

où &,ln est la longueur d’onde du faisceau test dans le matériau d’indice n et Al la différence 
des deux chemins. On obtient alors 

(60) 

(59) 
4 

Si l’on considère d comme épaisseur de l’échantillon, les ondes partielles sont émises dans la 
direction a telle que 

sin a I sin $1 = n (61) 

et interfèrent constructivement à l’infini si sin a = m.h,/A où m est un entier. Si nous 
considérons m = 1, l’équation (61) donne l’angle pour une interférence constructive : 

si << 1 est petit, nous pouvons développer les équations (60) et (62) et obtenons 
aA, d q=- 
A’ n 

Pour que ces interférences soient constructives, il faut que cp = O donc il faut inscrire des 
réseaux de grand pas sur des échantillons aussi fins que possible. Le déphasage est alors 
minime, et la condition cp << 1 est appelée condition des réseaux fins, ou encore condition de 
Raman-Nath. 
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Si cp > - 1, le réseau est appelé ‘‘ épais ” ou “ réseau de volume ”, 
Lorsque ce déphasage est important, les différentes ondes diffractées interfèrent de façon 

destructive : aucun signai ne peut être observé. Une interférence constructive, ou le déphasage 
cp = O pour toutes les ondes partielles sortant de l’échantillon, peut être obtenue dans le cas où 
l’angle d’incidence p du test est choisi tel que p = - a. Dans cette configuration 
symétrique, tous les chemins optiques des différentes ondes partielles diffractées sont égaux et 
ils interfèrent d’une manière constructive 

Le mélange à quatre ondes peut de cette façon être compris dans l’interaction de quatre 
faisceaux de vecteurs d’onde ki (i = 1 ,2 ,3  ou 4) : les deux premiers inscrivent un réseau de 
diffraction sur lequel un troisième se diffracte pour générer le quatrième. 

Considérons cp = O dans le cas limite où les faisceaux pompes ne sont pas atténués. Si 
nous considérons que des processus de troisième ordre, un faisceau P4 est généré qui est 
caractérisé par le vecteur d’onde 

(64) 
i4 doit être un état propagatoire vérifiant la relation de dispersion. Dans l’équation (60) & 
est le désaccord de phase qui peut apparaître parce que la conservation d’énergie des quatre 
quasi-particules doit être strictement respectée. Son intensité L est de la forme 

i, =ICz -i, +i3 + A i  

sin (AK d i 2) 
A K d i 2  

I ,  = I X ‘ ~ ’ ( ~ I ,  I ,  I ,  d 2  ( 
Considérons le cas où il y a “ accord de phase ” (AK d = O) qui donne lieu à la plus 

grande intensité de diffraction. L’efficacité de diffraction est définie par 
I 

q = 4  (66) 
1 3  

où 13 est l’intensité du faisceau diffracté sur le réseau créé par les faisceaux “ 1 ” et 
“ 2 ”. q peut être calculé analytiquement dans les approximations discutées plus haut. 

Une modulation spatiale de l’indice de réfraction complexe n’ = n + AZ(n) mène à une 
amplitude de la transmittance t (x) de la forme : 

avec 
2nAZd  

@=- 
A 

Si Ai est l’amplitude de l’onde incidente, l’amplitude A,,, de l’onde diffractée à l’ordre m est 
donnée par : 

En faisant le changement de variables t = 2a XIA , il vient : 
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cos(mt) dt 
A 2n 

A =I 2n P C O S '  

= A i  i" J ,  ($) 

où J, est la fonction de Bessel d'ordre m. Pour $ << 1, 
JO(@) = 1 
Ji($) = J.i(@) = $12 

Parce que $ << 1, l'efficacité de diffraction au premier ordre q vaut alors 

soit avec Aiï =An -k i A{ : 

Pour une non-linéarité de type Kerr : 

et nous obtenons : 

À partir des équations (67) et (73) on peut donc déterminer f3 '  en mesurant les intensités des 
quatre faisceaux. 

5.1 Réseaux épais 

Si la longueur d'interaction d est grande, AK doit être approximativement nul et la condition 
de Bragg s'impose. La configuration la plus simple [65] à deux faisceaux, est montrée sur la 
figure 42 

signal 

Figure 42 : Expérience de mélange à quatre ondes dans une configuration à deux faisceaux, destinée à la mesure 
du temps de déphasage. 
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Deux impulsions, appelées Pl et PZ émergeant de la même source sont focalisées sur un 
échantillon (des nanocristallites de CuCl ici). Si I1 << 12, à coïncidence temporelle (z = O), les 
deux impulsions créent, comme décrit plus haut, une modulation spatiale de l’indice de 
réfraction et la pompe PZ se diffracte dans la direction de Pl. La condition de Bragg est 
remplie et, s’il l’on compare avec la figure 41, la configuration est symétrique. Les ondes 
partielles diffractées sont donc toutes en phase et interfèrent d’une manière constructive, dans 
la direction de PI. On obtient donc un transfert d’intensité du faisceau P2 vers Pi. Si l’on 
augmente l’intensité de Pl, l’intensité transférée diminue et pour 11 = 12 le faisceau “ Pi ” 
transfère autant d’intensité vers “ PZ ” comme “ PZ ” vers “ P1 ”. 

On voit très bien (figure42) qu’également d’autres faisceaux sont générés dans les 
directions 2k, - k, et 2k2 - k, . Ils ne remplissent pas, par contre, la condition d’accord de 
phase et leur intensité est négligeable dans le cas des réseaux épais. Le vecteur d’onde de 
l’état propagatoire k., = 2k2 - k, + AI? fait intervenir un AI? f O dans le cas dégénéré parce 

que lk41 =[<,I =lk21. Si l’on écrit la polarisation d’ordre trois P,, pour la configuration de 

transfert d’énergie, et que l’on considère les termes se propageant dans la direction de k, , elle 
prend la forme : 

(75) Pnl = A(E2E;)E2 + B ( E 2 E 2 ) E ;  +Cie E; 

où les grandeurs A, B et C sont proportionnelles à x‘~’. Le premier terme correspond à la 
création du réseau avec le vecteur du réseau k ,  = f ( k 2  - k , )  . Sur celui-ci un photon du 
faisceau PZ se diffracte, donnant lieu au transfert d’énergie. Le deuxième terme décrit une 
absorption à deux photons de Pz, suivie d’une recombinaison induite par le champ El. D’après 
l’équation (58), elle se propage égaiement dans la direction k, [65]. Ce terme est important 
dans CuCl lorsque les biexcitons sont excités d’une manière résonante par E2. Les deux 
termes décrivent des processus cohérents. Le troisième, incohérent, décrit le fait que 
l’impulsion Pz peut saturer l’absorption linéaire des nanocristaux (comme nous l’avons 
discuté dans le chapitre du ‘‘ hole burning ”) et augmente ainsi la transmission du faisceau test. 

Si l’on retarde une impulsion par rapport à l’autre, on peut observer la dynamique de ces 
processus. Le résultat est donné sur la figure 43. La courbe “a” donne la contribution de la 
diffraction de la pompe sur le réseau, “b” la recombinaison induite, et “c” la saturation de 
l’absorption. “d” est la somme des trois processus. 

Avec accord de phase, en gardant la configuration symétrique, on peut diffracter une 
troisième impulsion P3 sur le réseau généré par Pl et Pz. Parce que l’on mesure l’émission 
dans une direction (qu’on filtre spatialement par un diaphragme) suivant laquelle, en absence 
de PI, P2 ou P3, on ne détecte pas de lumière, le terme de saturation d’absorption n’a pas 
d’importance. De plus, dans cette configuration, on a un très bon rapport signallbruit. Pour 
cette raison, habituellement, P3 n’est pas dans le plan donné par Pl et Pz, ce qui implique que 
la direction de P4 est bien différente de celle des trois autres faisceaux. 

Une autre configuration souvent utilisée est celle de la “ conjugaison de phase ” [66]. 
Dans ce cas, deux faisceaux dégénérés se propageant en sens inverse excitent un échantillon 
avec des surfaces planes et parallèles. Une troisième y est focalisée avec un certain angle. 
Différents réseaux sont ainsi créés et les photons générés se propagent dans la direction 
inverse du troisième faisceau. Ce faisceau signal peut être analysé après une lame séparatrice. 
En changeant les polarisations des différents faisceaux, les différents éléments du tenseur de la 

- - -  
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susceptibilité peuvent être étudiés séparément. En retardant l’impulsion “ 3 ” par rapport aux 
deux autres on obtient des informations sur la dynamique de la non-linéarité [66]. 
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f- 
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Figure 43 : Différence des intensités des impulsions “ test ” transmises normalisée avec ou sans excitation par la 
pompe en fonction du retard At entre les deux impulsions (a, b, c, d donnant les contributions de différents termes 

- voir texte). 

5.2 Réseaux fins, expériences à deux faisceaux résolus en temps 

Considérons le cas où AK d << 1 et cp << 1 (équation 63). 
Le premier processus qui perturbe la vie d’une paire électron-trou photocréée est la perte 

de la cohérence de la polarisation associée au champ excitateur, décrite par le temps 
caractéristique T2. Elle peut être déterminée en utilisant des impulsions cohérentes et de 
courtes durées excitant le matériau. Si l’on se limite aux effets non linéaires d’ordre 3, les 
termes cohérents sont donnés par les deux premiers termes de l‘équation (75). Si les 
impulsions sont retardées l’une par rapport à l’autre comme indiqué figure 42, le début de la 
première impulsion avec son champ E, créé une polarisation Pl qui est cohérente avec El. 
Après passage de cette impulsion, la polarisation décroît en amplitude et se déphase avec le 
temps caractéristique Tz. Quand la deuxième impulsion arrive, son champ E2 ne peut 
interférer qu’avec la partie de la polarisation créée par la première impulsion qui a gardé sa 
cohérence. Un réseau est créé dont la modulation dépend du retard entre les deux impulsions. 
Sur ce réseau, la deuxième impulsion s’autodiffracte et donne lieu à un signal émis dans la 
direction 2 i 2  - i, (figure 42). Parce que AK d << 1 ce signal est encore important, même si 
l’accord de phase n’est pas réalisé. Le signal est grand lorsque l’impulsion “ 1 ” arrive avant 
“ 2 ” sur l’échantillon. L’intensité du signal I, (free induction decay) décroît selon 

où TZ représente le temps de cohérence de la polarisation, induit par Pl. 
Le deuxième terme dans l’équation 75 est de qualité différente : il décrit l’absorption à 

deux photons de l’impulsion “ 2 ”. Si, comme par exemple dans CuCl, des biexcitons y sont 
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créés dans un état caractérisé par le vecteur d'onde I? = 2k, , le champ " 1 ", arrivant plus 
tard, peut induire leurs recombinaisons. Ceci donne lieu à un signal, également émis dans la 
direction 2k2 - k, . Mais dans ce cas, le signal est grand lorsque l'impulsion " 2 " arrive avant 
" 1 ". I1 montre aussi une décroissance exponentielle avec une constante de temps 73 .  Dans ce 
cas, 73 signifie le temps de cohérence de l'état du biexciton. Nous avons étudié ces deux 
processus dans CuCl[67] résolu en temps. La figure 44 montre le montage. 

Figure 44 : Configuration expérimentale " en avant ", ou par " transmission " à deux faisceaux provenant de la 
même source laser, utilisée pour la réalisation du MDQO. Laser : laser à colorant picoseconde accordable ; 
PC : photocellule pour réaliser la fenêtre d'énergie ; ODL : ligne à retard optique variable ; CR : cryostat ; 

Streak : caméra à balayage de fente ; OMA : analyseur optique multicanal ; OSC : oscilloscope ; 
MC : micro-ordinateur. 

Dans une configuration par transmission et dégénérée, deux faisceaux mono- 
impulsionnels de même fréquence excitent des échantillons minces de CuCl de 20 pm 
d'épaisseur dans un cryostat à 4 K. 

Le faisceau laser est séparé en deux parties : la plus intense est appelée le faisceau 
" pompe " et l'autre le " test ". Leur rapport d'intensité est fixe, variant entre 8 et 4 selon les 
séries expérimentales. 

L'impulsion du faisceau test peut être retardée ou avancée par rapport à celle du faisceau 
pompe, grâce à un retard optique variable commandé par un moteur pas-à-pas. Le signal créé 
est observé à travers l'échantillon dans une direction bien définie, donnée par 2k, - k,.  Ce 
faisceau est tout d'abord diaphragmé, puis rendu parallèle. Ensuite, après un deuxième 
diaphragme, il est focalisé sur la fente d'entrée du spectromètre ou de la caméra à balayage de 
fente (streak camera). Afin de réduire le "jitter " inhérent à notre système de détection, nous 
enregistrons, en même temps que le signal, une fraction de l'impulsion pompe (cf. figure 44). 
Celle-ci sert à définir l'origine temporelle des événements. 
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L’utilisation d’une configuration par transmission nous impose d’étudier des échantillons 
de faible épaisseur, de manière à minimiser les effets de l’absorption linéaire. Sur la figure 45 
sont représentés les signaux lumineux jusqu’au deuxième ordre, obtenus dans le processus de 
diffusion cohérente quand on excite le cristal mince de CuCl à la résonance 
biexcitonique (fia, = Ebi/2 = fia,). Hors résonance, des signaux jusqu’à l’ordre f 5 peuvent 
être observés. À la résonance biexcitonique, due à une très forte absorption non linéaire, le 
nombre d’ordres observables décroît. 

Figure 45 : Figure de diffraction obtenue dans le mélange dégénéré à quatre ondes réalisé avec deux faisceaux 
dans la configuration “ en avant ”. La flèche sur la photographie indique le signal diffracté à l’ordre + 1 étudié 

par la suite. 

L’évolution temporelle du signal est analysée en enregistrant sa position temporelle par 
rapport au faisceau pompe, sa forme temporelle et son intensité en fonction du retard A = tt-t,, 
entre les maxima des impulsions pompe (t,) et test (tt) ( A < O si l’impulsion test arrive avant 
l’impulsion pompe sur l’échantillon) 

La figure 46 donne la position temporelle du maximum de l’impulsion signal par rapport 
à celui de l’impulsion pompe T~ = ts - t,, mesurée en fonction du retard A, quand on excite 
CuCl à la moitié de l’énergie du biexciton (ha = 3,186 eV) et pour une intensité d’excitation 
Ip = 5MW/cm2. Nous comparons les points expérimentaux (croix) aux positions calculées à 
partir du modèle théorique décrivant les deux processus [68] : recombinaison induite des 
biexcitons (trait plein) et réseau transitoire induit (tirets). 

-20- 
-40 -20 O 20 40 60 

L U P S I  

Figure 46 : Position temporelle zM du maximum du signal en fonction du retard A, à la résonance biexcitonique : 
( x ) valeurs expérimentales pour Aw = 3,186 eV et I, = 5MW/cm2 ; ( - ) courbe théorique pour le processus de 

recombinaison induite ; ( --- ) courbe théorique pour le processus de réseau transitoire induit. 
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Le comportement temporel du signal généré peut être interprété de la manière suivante : 

-Pour A < < ,  le signal généré par la recombinaison induite du biexciton suit le 
recouvrement instantané des impulsions pompe et test. I1 en résulte approximativement 
une droite donnée par l’équation : ‘t M = 0,3 A (trait plein). 

Le signal dû à la diffraction de l’impulsion pompe par le réseau suit l’équation 
z M = 0,25 A , comme le montre la ligne en tirets. 

Les points expérimentaux se trouvent distribués entre les deux droites. Nous ne pouvons 
donc pas conclure au sujet de la prépondérance de l’un ou de l’autre des deux processus à 
partir de ces mesures. 

-Pour A > O  par contre, les positions calculées pour les deux processus sont bien 
séparées, étant donné que pour la recombinaison induite des biexcitons, TM suit 
asymptotiquement la ligne droite obéissant à l’équation ZM = A . 

Ce changement de pente s’explique de la façon suivante : tandis que, pour A < O ,  
l’intensité du signal est uniquement une fonction du recouvrement des deux impulsions, pour 
A > O, il est dû à la recombinaison induite des états biexcitoniques cohérents. Ceux-ci, créés 
par la pompe, conservent leur vecteur d’onde de création, jusqu’à ce que leur recombinaison 
soit induite par l’impulsion test. Comme on le voit sur la figure 46, les points expérimentaux 
suivent la droite de pente 1, à partir de A = 15ps, ce changement ayant lieu plus tôt pour les 
intensités d’excitation plus fortes. 

Les figures 47 ah montrent la trace de corrélation du signal généré [47]. Elle est obtenue 
en calculant, pour chaque retard A , l’intensité intégrée en temps du signal généré. Elles sont 
obtenues sous excitation résonante (Am = 3,186eV), à des intensités d’excitation différentes. 
Pour A > 15 ps, d’après la discussion précédente, nous nous attendons à ce que l’intensité du 
signal soit due uniquement à la recombinaison induite des biexcitons. Elle doit décroître 
exponentiellement avec une constante de temps 7 3  pour les biexcitons. L’asymétrie en A est 
d’autant plus prononcée que l’intensité d’excitation décroît. L’ajustement, dans cette région de 
A , de la courbe calculée (ligne en pointillé) avec les points expérimentaux (croix) permet 
d’obtenir la valeur de la constante de temps z3. 

On constate que 7 3  varie de 12 ps à 27 ps lorsque l’intensité d’excitation diminue. On 
vérifie que la décroissance est d’autant plus rapide que l’intensité d’excitation est plus forte, 
c’est-à-dire que la densité de population et les probabilités de collision augmentent, 
provoquant la perte du vecteur d’onde de création. 

Comme indiquée par la ligne en tiret, la partie montante de la trace de,corrélation est 
surtout due à la contribution de la diffraction de la pompe sur le réseau transitoire. Cette 
courbe est légèrement asymétrique, son maximum étant situé à A = - 4ps. L’asymétrie est due 
à des effets de saturation durant l’excitation : le maximum de la modulation du coefficient 
d’absorption a lieu avant le maximum de l’impulsion pompe. La largeur à mi-hauteur est 
donnée par la durée de l’impulsion laser. 

Les valeurs maxima des deux courbes en tiret et en pointillé sont ajustées de façon que 
leur somme (courbe en trait plein) donne une déconvolution des résultats expérimentaux. 

Si l’on excite le cristal hors de la résonance biexcitonique, l’asymétrie est différente de 
celle observée précédemment. On observe une augmentation lente de l’intensité du signal 
suivie d’une décroissance rapide pour A > O ,  due à la saturation de la susceptibilité 
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Figure 47 : Intensité intégrée en temps du signal cohérent en fonction du retard A , à la résonance biexcitonique. 
a)  sous forte intensité d’excitation : I, = 110 MW/cm2.1, = Ip/8, 7 3  = 12 ps. b) à faible intensité d’excitation : 
Ip = 5 MW/cmL I,  = IJ4, z3 = 27ps. ( x ) points expérimentaux ; ( -- ) diffraction de l’impulsion pompe sur le 

réseau transitoire ; ( ... ) recombinaison induite par l’impulsion test. 

non linéaire, conduisant à l’effacement de la modulation spatiale de l’index de réfraction 
complexe. Ce comportement est caractéristique de la contribution due au réseau. 

Nous avons discuté les mesures de mélange à quatre ondes dégénéré avec une double 
résolution temporelle : le retard entre test et pompe modifie la modulation du réseau et ainsi 
l’intensité du signal généré. On peut déterminer également l’instant auquel ce signal est émis. 
Pour des raies de transitions qui montrent un élargissement homogène comme c’est le cas 
dans le CuCl massif étudié ici, on observe un “ free induction decay ” de la polarisation. La 
constante de temps est alors donnée par 2T2. Si la raie est élargie d’une manière inhomogène, 
comme par exemple dans le cas des nanocristaux de CuBr que nous avons discuté 
précédemment, on observe alors un écho de photon. Dans un système à deux niveaux, la 
décroissance du signai est aussi exponentielle [40] mais la constante de temps est donnée par 
4T2. Ceci est dû au fait qu’une première impulsion courte et ainsi spectralement large créé des 
polarisations microscopiques qui oscillent à cause de l’élargissement inhomogène à des 
fréquences propres différentes. Ceci donne lieu à une interférence destructive entre ces 
polarisations. Ce processus est partiellement réversible [40]. On peut le démontrer en 
appliquant, après un intervalle temporel 2 , une deuxième impulsion qui change la phase de 
chacun des oscillateurs de .n . Ainsi, après 22, les oscillateurs se retrouvent en phase et 
donnent lieu à une polarisation macroscopique P. Ce signal est détecté comme “ écho ” de 
photon. À son intensité participent tous les oscillateurs qui sont restés cohérents avec leurs 
états de création par la première impulsion. Cette partie décroît avec la constante de temps T2 
et parce que l’intensité du signal est proportionnelle à )PI2, l’écho émis à l’instant 22 décroît 
avec la constante de temps de 4T2. 

il a été intéressant de mesurer les constantes de temps par mélange de quatre ondes dans 
des nanocristaux de CuBr [45] et de comparer les résultats avec ceux obtenus par “ spectral 
hole burning ”. Nous utilisons les mêmes échantillons que précédemment et les excitons avec 
des impulsions d’un laser Ti : saphir d’une durée de 100 fs dans la région de la résonance 
excitonique. La configuration est celle de la figure 42 et le signal émis est intégré en temps par 
un photomultiplicateur. 
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La mesure du temps T2 de déphasage se fait par extrapolation à intensité nulle des temps 
de décroissance mesurés pour plusieurs intensités des faisceaux incidents, afin de s’affranchir 
de l’effet d’intensité pour la détermination du temps de déphasage intrinsèque. Nous 
présentons ici ces mesures pour l’échantillon contenant les nanocristaux de la plus petite taille 
(A = 2,8 nm). 

Les dynamiques du signal en fonction de l’intensité des faisceaux incidents sont 
présentées sur la figure 48. À forte intensité d’excitation, le signal décroît très vite, du fait de 
la forte densité de porteurs créés. Lorsqu’on diminue l’intensité d’excitation, la densité de 
porteurs ou des phonons créés par l’excitation diminue d’autant : les processus de déphasage 
par collisions entre porteurs deviennent moins probables et le temps de décroissance du signal 
devient plus long. 

delay (PSI 

Figure 48 : Signai de mélange à quatre ondes en fonction du retard entre les impulsions pompes, pour différentes 
intensités d’excitation, à 400 nm (3,091 eV). 

Toutes ces décroissances sont ajustables, pour les retards supérieurs à 500 fs, par des 
fonctions exponentielles décroissantes : 

où yo est le niveau du bruit, T le retard entre les deux impulsions, TD la constante de 
décroissance lente et A l’amplitude associée à cette décroissance. 

La figure 49 représente l’évolution du temps T2 = 4TD. Étant donné que les transitions 
sont élargies de façon inhomogène dans nos échantillons, la mesure de ce temps long nous 
donne une mesure de Td4. Cependant, du fait de l’effet d’intensité décrit avant, il nous faut 
extrapoler les mesures de TD à intensité nulle pour obtenir une valeur du temps de déphasage 
intrinsèque du matériau : 

yo + Ae-r’rD (77) 

L‘ajustement selon l‘équation 77 des résultats expérimentaux est présenté en trait plein 
sur la figure 49. L‘extrapolation à intensité nulle du temps long de décroissance nous donne 
alors la valeur T2 = 7 ps, pour l’échantillon contenant les nanocristaux de 2,8 nm de rayon 
moyen. 
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Figure 49 : Temps de décroissance du signal en fonction de l’intensité d’excitation à 400 nm (3,091 eV) et 5 K. 

Nous indiquons aussi dans la figure49 la valeur de T2 obtenue par des mesures de 
“spectral hole burning”, qui est d’un facteur deux fois plus petit que la valeur trouvée par 
mélange à quatre ondes. Cette différence est systématique si l’on mesure à des énergies de 
photons d’excitation différentes. Ceci est dû aux techniques que l’on emploie : dans le cas du 
mélange d’onde, on détermine une valeur moyenne de T2 qui dépend faiblement de l’énergie 
de photon [45]. Dans le cas du “ hole burning ” les impulsions laser sont si longues que la 
distribution des charges dans la matrice peut se réarranger en déplaçant la fréquence de 
résonance de l’oscillateur. On en détermine donc une valeur de largeur spectrale moyennée en 
temps (“ spectral diffusion ”). 

Si l’on change l’énergie de photon, à plus grandes énergies que celle de la figure 48 des 
oscillateurs de 250 fs de période apparaissent (figure 50). Il s’agit des battements quantiques 
qui sont observés quand différentes transitions cohérentes partagent un même état. Ici, on peut 
exciter un ou deux excitons dans le même nanocristal, ce qui donne lieu aux battements 
quantiques à des énergies de photons supérieures à celles de l’exciton. 
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Figure 50 : Décroissances typiques du signal de mélange à quatre ondes aux longueurs d’onde d’excitation de 
398 ; 397 et 396.5 nm. 



144 B. Honerlage 

5.3 Expériences à trois faisceaux résolues en temps 

Nous présentons ici la méthode de mesure du temps de vie et du coefficient de diffusion 
spatiale des porteurs photo-créés dans nos échantillons. Cette mesure se fait par mélange à 
quatre ondes dégénérées, dans une configuration à trois faisceaux. Dans cette configuration, le 
vecteur d’onde k3 du faisceau qui se diffracte sur le réseau est différent de ceux des faisceaux 
pompe Pl et Pz . 

Comme le montre la figure 51, trois faisceaux sont incidents sur l’échantillon. Il est donc 
possible de former trois réseaux distincts : 

avec les faisceaux de vecteurs d’onde k, et kt, , de pas &, = k, - kt, , 
avec les faisceaux de vecteurs d’onde k; et g3, de pas &, = k, - kt, , 
avec les faisceaux de vecteurs d’onde k, et k, , de pas &, = k3 - k2 . 

Chaque faisceau peut alors se diffracter sur chacun des réseaux. 
Les faisceaux Pl et Pz, arrivent en coïncidence temporelle sur l’échantillon et peuvent 

donc créer une modulation des populations des quasi-particules dont nous voulons tester 
l’évolution en temps. 

Figure 51 : Mélange à quatre ondes dégénérées, dans 
une configuration à trois faisceaux, destinée à la mesure 

du temps de vie et du coefficient de diffusion. 

Figure 52 : Image formée sur un écran placé après 
l’échantillon, dans une configuration à trois 

faisceaux 

Le signal que l’on étudie est la diffraction à l’ordre +1 (éventuellement -1) du faisceau P3 
de vecteur d’onde k3 , sur le réseau de pas Q, = k, - il . Si k3 est dans le plan défini par il et 

k, , sa direction de propagation k3 + z2 -k, reste dans ce plan et est confondue avec la 
diffraction d’autres faisceaux incidents sur les différents réseaux induits. Ainsi, afin de séparer 
le signal qui nous intéresse de ces autres contributions, on choisit de ne pas faire propager le 
faisceau P3 dans le plan formé par les faisceau Pl et P2, mais dans une direction inclinée par 
rapport à celui-ci. La figure 52 est celle que l’on obtiendrait en plaçant un écran derrière 
l’échantillon, dans cette Configuration. 

Cet arrangement expérimental permet de séparer le signal qui nous intéresse des autres 
contributions. De plus, le signal se trouve plus éloigné des autres taches de diffraction ainsi 
que des transmissions des faisceaux incidents : le bruit éventuellement engendré par la 
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diffusion de ces faisceaux intenses et détecté dans la direction du signal s’en trouve diminué. 
La dynamique du signal de diffraction de P3 contient une information relative au temps 

de vie des porteurs, puisque la recombinaison des porteurs créés par Pi et P2 détruit le réseau 
et empêche la génération d’un signal. Nous montrons maintenant comment la mesure de 
l’intensité du faisceau diffracté en fonction du retard entre les impulsions P3 d’une part et 
celles de Pl et P2 d’autre part permettent de déterminer le temps de vie et le coefficient de 
diffusion des porteurs si elles sont effectuées pour plusieurs pas de réseau. 

Nous négligeons dans la suite les effets cohérents discutés auparavant, et ne considérons 
que les effets dus à une modulation spatiale de la densité de porteurs. Notons toutefois que les 
“ artefacts cohérents ” peuvent souvent être éliminés expérimentalement par la configuration 
des polarisations que nous utilisons, par exemple une polarisation linéaire 8 11 F2 et F, i 8 . 

L’évolution spatio-temporelle de la densité de porteurs excités N (x,z,t) peut être décrite 
par l’équation : 

où G (x,z,t) est le terme de création des porteurs 
T(N) est le temps de recombinaison des porteurs, qui peut dépendre de N, 
D est le coefficient de diffusion ambipolaire. 

Plusieurs approximations permettent de simplifier cette écriture : 

Dans les semi conducteurs, le taux de recombinaison N/T est fortement dépendant de 
la densité de porteurs et peut être développé en une série de Taylor : 

NIT = AN + BN2 + CN3 + ... 

où A = 1/Ti correspond à la recombinaison linéaire, 
B correspond à la recombinaison radiative bimoléculaire, 
C décrit la recombinaison Auger (recombinaison avec transfert 
de l’énergie d’un électron et d’un trou à un autre porteur). 

De grandes intensités d’excitation favorisent ces processus non linéaires de 
recombinaison, et l’équation (79) devient alors particulièrement difficile à résoudre. Pour 
éviter ces complications, nous nous plaçons dans le cas de faibles intensités d’excitation, et 
considérons z comme indépendant de la densité N (x, z, t). 

Nous ne considérons que le problème à une dimension, en supposant que la densité 
de porteurs ne varie que suivant la cordonnée x, direction du réseau. On a alors 
N(x,z,t) = N(x,t). Ceci suppose l’épaisseur de l’échantillon petite devant le pas de 
réseau A et une excitation homogène suivant z, c’est-à-dire dans l’épaisseur de 
l’échantillon. 

Le coefficient D est un coefficient de diffusion ambipolaire, ce qui signifie que électrons 
et trous diffusent ensemble et qu’aucune charge d’espace ne se développe dans le volume de 
l’échantillon. À faible densité de porteurs et dans le cas unidimensionnel, on a (loi de Fick) : 

d 2 N ( x , t )  
dn2 v [ D v N ( x ,  t ) ]  = D 
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Si l’on considère une création instantanée des porteurs à t = O par une impulsion de 
Dirac, l’équation (79) devient dans ces conditions : 

K étant un coefficient décrivant les pertes dues aux réflexions à la surface de l’échantillon. La 
solution de l’équation (82) est donnée par [69] : 

N ( x , t )  = N o  [ l+e-‘lTD CO {7)le-”~ - 

où No est la densité de porteurs initiale et O D  le temps de diffusion des porteurs : 
A2 

2, =- 
4n2D 

Le déclin de la modulation spatiale est ainsi caractérisé par le temps 2, : 
1 4n2D 1 
zg A’ T, 

- +- 

(84) 

Ce temps de déclin du réseau est mesuré en observant la dépendance temporelle de la 
diffraction d’un faisceau test P3 : l’efficacité de diffraction q est mesurée en fonction du retard 
At entre l’impulsion de P3 et celles de Pl et Pz qui coïncident temporellement. Dans le cas de 
faibles intensités d’excitation, l’efficacité de diffraction dépend de façon quadratique de la 
variation Afi d’indice complexe et de la densité N de porteurs : 

C’est pourquoi le temps T de déclin mesuré expérimentalement vaut la moitié du temps 
de déclin du réseau : 

z 
z z - 5  (87) 2 

L’équation (85) sépare deux contributions distinctes au déclin du réseau : celui-ci 
s’efface dans le temps du fait de la diffusion des porteurs (premier terme de l’équation), mais 
aussi du fait de la recombinaison de ces porteurs (deuxième terme). Expérimentalement, il est 
possible de séparer ces deux contributions en réitérant la mesure de O, pour différents pas du 
réseau de diffraction (en modifiant l’angle 8 d’intersection entre les faisceaux Pl et P2). La 
dépendance de 112, en fonction de 4n?/A2 est alors linéaire, de pente donnée par le coefficient 
de diffusion D et d’ordonnée à l’origine l/Ti. 

Un exemple est montré sur la figure 53 où on a excité à température ambiante CdS 
autour de la résonance excitonique. Les différentes courbes correspondent à des pas de réseau 
différents [70]. Il faut noter que la décroissance est exponentielle mais dépend de 
l’échantillon [71] parce que la durée de vie des paires électron-trous peut être limitée par des 
effets extrinsèques (des centres de recombinaison, etc.). De plus, comme mentionné avant, 
elle dépend de l’intensité d’excitation [72]. 
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Figure 53 : Intensité du signal en fonction du retard entre P3 et Pl pour différentes valeurs de A. 
(A = 8, 5,4, 3 pm du haut vers le bas). 
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Dans CdS, le coefficient de diffusion ambipolaire D est anisotrope : pour des paires 
électron-trous il est donné par 

où, par la relation d’Einstein 

De,h sont les coefficients de diffusion des électrons et trous, respectivement, & h  est leur 
mobilité et ke la constante de Boltzmann. Dans un simple modèle de Drude 

où zcoll représente le temps moyen entre deux collisions successives et m& est la masse 
effective des électrons et trous. La masse effective de la bande de valence A de CdS est 
anisotrope. Elle vaut [ 1,731 

(91) 
pour iiC et k I/ C où 2 représente l’axe cristallin de CdS. La masse effective de la bande de 
conduction m, par contre est isotrope. 

Dans une autre série d’expériences [71] nous avons testé cet effet à T = 300K en excitant 
CdS près de la transition bande à bande (ho = 2,475 eV). Le résultat est montré sur la 
figure 54 où I’anisotropie de la constante de diffusion est entièrement expliquée par 
l’anisotropie de la bande de valence. La constante de diffusion D diminue et devient isotrope 

inhl = 0,7 mo et mw/ = 2,5 mo 
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si l’on excite à ho = 2,41 eV. Dans ce cas (Fig.55), on ne créé plus de paires électrons trous 
libres mais localisés. La diffusion est ici entièrement due au “ hopping ” entre ces états 
localisés. On remarque aussi que la durée de vie des excitations élémentaires (donnée par les 
valeurs d’intersection des droites avec l’ordonnée) est dans tous les cas de l’ordre de 10-20 ns. 

‘t, CdS, T = 300 K, fi0 = 2.475 eV 
1.5 

Di 

I / .-- I 

c I 

O : . ” ” ”  1 2 3 
4r2/A2 [l O “rn .*I 

Figure 54 : Temps de déclin du signai en fonction de 
UA pour deux orientations de l’échantillon différentes 

L’excitation est à h o  = 2.475 eV avec E IF ; la 
diffusion 6 / / C  (carrés pleins) et 61; (carrés 

ouverts) [71]. 

+ 

CdS, T - 300 K, ho - 2.41 eV 

I 

4rr2/A2 [l O “rn “1 

Figure 55 : Comme Fig. 54 mais pour une excitation à 
ho= 2.41 eV 1711. 

O 1 2 3 

On peut noter que des expériences similaires ont été effectuées sur les nanocristaux de 
CdS dans une matrice de verre [74] préparée par la méthode sol-gel. Dans ce cas, à faible 
intensité, une diffusion n’a pas été observée. La dynamique du signal est indépendante du pas 
du réseau, mais montre une décroissance biexponentielle. Ceci est la signature d’un système 
où plusieurs états de durées de vie différentes interviennent et donnent lieu à des non- 
linéarités optiques. 

5.4 Mélange à quatre ondes non dégénérées 

La détermination du temps de déphasage est envisageable dans l’espace des temps, comme 
nous venons de le voir. Cette technique nécessite cependant de disposer d’impulsions laser 
suffisamment brèves pour pouvoir résoudre Ta. Dans la plupart des cas, ceci n’est devenu 
possible qu’avec l’avènement de sources laser femtosecondes. Il faut d’autre part que ces 
impulsions soient accordables à la longueur d’onde pour laquelle l’on souhaite effectuer la 
mesure (souvent en bord de bande pour les semi-conducteurs). Une alternative à ces exigences 
est d’effectuer la mesure du temps de déphasage dans l’espace des fréquences. Nous 
présentons ici une technique : le mélange à quatre ondes non dégénérées. 

Cette technique consiste à faire interférer à la surface de l’échantillon deux impulsions 
laser en coïncidence temporelle, de fréquence Q et or proches mais différentes [75]. I1 est 
habituel de disposer d’une source laser accordable autour de l’émission fixe de l’autre. La 
détermination de TI et T2 repose sur la mesure de l’intensité du signal diffracté en fonction de 
la différence od entre les fréquences des lasers excitateurs : od = w1 - 02. 
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L‘intensité I résultante des battements entre deux ondes planes de pulsation o1 et m2, 
d’amplitudes E1 et E2 et de vecteurs d’onde kl et k, s’écrit : 

2 2 (92) 

Le réseau qui est inscrit est un réseau mobile, qui se déplace parallèlement à la surface de 
l’échantillon à la vitesse (01 - oz)/( kl - k2). On parle plutôt de battements entre les deux 
fréquences que d’interférences, puisque l’intensité résultante à la surface de l’échantillon est 
modulée non seulement spatialement mais aussi temporellement. 

Le signal de diffraction est émis dans la direction 2k, -il, à une fréquence 
O, = 20, - w, différente de celle des impulsions pompes. Ainsi, lorsque la détection se fait 
avec une résolution spectrale, le rapport signalbruit attendu pour ces mesures est très grand. 

La modélisation mathématique relative à cette technique est basée sur le formalisme de la 
matrice densité. Elle passe par la résolution de son équation d’évolution par la méthode des 
perturbations, dans le cas d’un système à deux niveaux et dans l’approximation de l’onde 
tournante. On obtient de cette façon la polarisation du système. La polarisation macroscopique 
est obtenue en intégrant la polarisation microscopique sur l’élargissement inhomogène des 
raies. Dans le cas d’un élargissement inhomogène Ami satisfaisant à la condition : 

I=-IE,IZ+-IEz12+El 1 1 E,cos[(w, -w,) t+(k,-k,)T]  

on obtient : 

avec : 

i K ,  
( 1  + iwdq)( l  + iwdT2) 

xf) = 

xf’ et x, sont les susceptibilités non linéaires d’ordre 3 associées respectivement à la 
transition résonante (celle prise en compte dans le système à deux niveaux) et aux autres 
transitions (non résonantes). Le terme K3 peut être considéré comme constant sur l’intervalle 
de variation de md. L’intensité du signal de sortie, à la fréquence 0 3  étant proportionnelle au 
module au carré de la susceptibilité non linéaire d’ordre 3, on peut écrire : 

i K ,  + n“’ 
(I + iwd2’,)(l + iwdT2) 

(97) 

On voit ainsi que sa mesure donne directement des informations à la fois sur le temps de 
relaxation TI et sur le temps de déphasage T2. Le terme 2, est également considéré comme 
constant sur l’intervalle de variation de cod. Cela a pour effet de faire interférer les termes 
résonants et non résonants et on attend pour cette raison une forme asymétrique du signal [76], 
selon le signe de a d .  
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Dans le cas des nanocristaux de CdSe dans un verre de borosilicate, le terme non 
résonant n’avait pas d’importance [77]. Comme nous le voyons sur la figure 56, qui montre 
l’intensité du signal en fonction de A(w - 01) on couvre une grande plage spectrale et la 
variation de l’intensité peut être mesurée sur cinq ordres de grandeur si le terme non résonant 
est faible. En utilisant le modèle [75] on trouve des valeurs de TI = 10 f 1 ps, TZ = 100 f 20 fs 
pour i’échantillon vierge et TI = 0,6 k 0,l ps et Tz = 30 +_ 20 fs pour l’échantillon noirci. 
L’origine de ce noircissement est discuté dans le cours de D. Ricard de cet ouvrage. De plus, 
la résonance Raman-Stokes apparaît comme maximum secondaire. Elle ne pouvait pas être 
traitée dans le cadre de la théorie [75]. 

Figure 56 : Mélange à quatre ondes non dégénérées dans des nanocristaux de CdSe avec des échantillons vierges 
et noircis par excitation laser [76] 

Dans le cas des nanocristaux, la théorie [75] peut être appliquée parce que la raie s’est 
élargie d’une manière inhomogène. Outre la détermination des temps de relaxation TI et TZ, 
on peut aussi utiliser cette même technique du mélange à quatre ondes non dégénérées pour la 
détermination de l’accord de phase dans un processus de collision similaire à la diffusion 
Hyper-Raman. On peut ainsi déterminer la déformation de la relation de dispersion, induite 
par la haute intensité d’excitation. 

La configuration géométrique est résumée pour les processus sur la figure 57. Dans le 
processus de diffusion Hyper-Raman seul le faisceau pompe est présent. Il- excite un état 
intermédiaire dont la recombinaison a lieu avec conservation d’énergie et de la quantité de 
mouvement : 

2Aw, = E ( q )  + E ( K )  

2k, =+K 

Ceci est un processus spontané. 
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Figure 57 : Mélange à quatre ondes non dégénérées et diffusion Hyper Raman. 

Dans le cas de mélange à quatre ondes, le faisceau test 
d'onde I?, induit la recombinaison de l'état intermédiaire et 

signal de pulsation o (') et de vecteur d'onde I?") tel que 
2hwp = h o ,  + hw(I) 

2kt, =il + k(') + Al? 

de pulsation ot et de vecteur 
donne lieu à l'émission d'un 

(99) 

Ce processus induit a lieu avec conservation d'énergie mais fait intervenir un désaccord 

Il devient nul lorsque I?, = K et en conséquence I?'" = 4 ou l'inverse. 
D'après l'équation (65) l'intensité du signal varie comme : 

sin(AKd/2) ( A K d l 2  ) I " )  Ix'3)12Zp I, d 2  

Si l'on garde la configuration, les intensités et hop constants et que l'on ne fasse varier 
que hot, AK varie rapidement et un spectre d'excitation de I") montre un maximum prononcé 
quand AI? = O .  Comme le montre la figure 58 pour CuCl à 4 K en choisissant p = 1 1 "  sa 
position spectrale coïncide bien avec la position spectrale des raies Hyper-Raman [78] 
(indiqué par les flèches) mesurées dans la même expérience en coupant le faisceau test. 
L'intensité de I(') est, par contre, plusieurs ordres de grandeurs plus importante que celle des 
raies Hyper-Raman. Nous avons donc pu étudier, grâce à cette technique [79] la variation de 
la zone induite par laser montrée sur la figure 20 en fonction de son intensité. Dans CuCl, 
nous avons choisi une situation angulaire (p = IO") et une énergie de photon hop  = 3.1845 eV 
telle que Am'" se trouve dans la région de dédoublement des raies Hyper-Raman. La figure 59 
montre le résultat où Ao indique la position du maximum du spectre d'excitation et la flèche 
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la position spectrale de la raie de Hyper-Raman à faible intensité. Les courbes en pointillé 
donnent le résultat calculé pour les positions des raies dédoublées discutées avant. On voit 
bien que, pour une densité np < 2.10 l 3  cm-3 photons du faisceau pompe, une seule solution des 
équations (30) et (31) existe et que pour np 2 10 l5 cm-3 les effets de saturation interviennent. 
Pour ajuster la théorie aux points expérimentaux ils faudrait augmenter largement les 
constantes d’amortissement intervenant dans la matrice densité. 

I 
(a.\ 

3.1 

Figure 58 : Intensité du signal 1‘” en fonction de Am“’ = 2Awp - ho, pour différentes énergies de photon 
hw, = (3,1858 ; 3,1856 ; 3,1854 et 3, 1851 eV du haut vers le bas). Les flèches indiquent les positions spectrales 

des raies Hyper-Raman pour les mêmes intensités d’excitation. 
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Figure 59 : Position des maxima des spectres d’excitation en fonction de l’intensité du faisceau pompe qui induit 
la renormalisation de la relation de dispersion. 
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Ces mesures ont été effectuées en utilisant des polarisations des faisceaux test et pompe 
linéaires et parallèles. Comme discuté avant, pour des polarisations croisées, l’anomalie due à 
l’absorption à deux photons disparaît et seule celle due à l’absorption induite reste. Elle donne 
lieu à un déplacement global de la relation de dispersion dans la région spectrale étudiée 
ici [79]. Cet effet a aussi pu être étudié en fonction de l’intensité d’excitation. 

6. CONCLUSION 

Dans cet article j’ai passé en revue différentes techniques utilisées en spectroscopie non 
linéaire. Je me suis largement appuyé sur des exemples venant du domaine de physique des 
semi-conducteurs et des résultats obtenus dans notre équipe de recherche. Voulant être 
illustratif, je n’ai pas cité le grand nombre de résultats originaux et importants obtenus par 
d’autres équipes de recherche et je prie le lecteur de m’en excuser. Une bibliographie plus 
équilibrée est présentée dans les différents articles de revue et livres cités ici. 

J’espère avoir pu montrer la richesse que présente la spectroscopie non linéaire. Il ne faut 
pas oublier, par contre, que chaque technique ne donne que des renseignements ponctuels sur 
les propriétés d’un matériau et qu’il faut utiliser le plus grand nombre de techniques pour bien 
le caractériser et faire la part entre ses propriétés extrinsèques et intrinsèques. 
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Résumé : Les non-linéarités sont largement présentes dans le monde qui nous entoure et font l'objet 
d'études de plus en plus approfondies. Malgré des non-linéarités très faibles, l'optique n'est pas en reste 
et a permis de mettre en évidence et d'exploiter des manifestations spectaculaires, mélanges de 
fréquences, effets paramétriques, etc. C'est l'avènement des lasers qui a permis la découverte des non- 
linéarités optiques de volume, grâce à une augmentation des puissances optiques disponibles. Quant à 
elle, l'optique guidée a récemment permis d'ouvrir de nouveaux horizons à l'optique non linéaire, cette 
fois-ci en permettant de réaliser un rêve, celui de propager la lumière sur de grandes longueurs en 
s'affranchissant de la diffraction et de renforcer les effets non linéaires par accumulation. Toutefois ce 
domaine des effets non linéaires en optique guidée n'est sans doute encore qu'émergent, ainsi qu'en 
atteste la proportion élevée d'articles théoriques. De nombreuses réalisations expérimentales attractives 
demeurent irréalisables à cause d'exigences technologiques difficiles à atteindre. Le but du cours est de 
donner au lecteur un aperçu des résultats marquants des quinze dernières années et des tendances 
actuelles, en se limitant aux non-linéarités cubiques. Le choix a été fait d'aborder la plupart des aspects 
en privilégiant une description qualitative des phénomènes et une analyse intuitive des concepts, 
nécessairement incomplète, et de renvoyer le lecteur à des références pour plus de détails. La 
propagation en régime soliton, les non-linéarités dans les fibres, les dispositifs pour le traitement tout 
optique du signal, les effets spatiaux et dynamiques dans les coupleurs distribués, la spectroscopie des 
lignes noires figurent parmi les thèmes abordés. 

1. INTRODUCTION 

L'apparition de l'optique comme discipline des sciences non linéaires ne date que de 1962. 
Cela faisait déjà longtemps que les phénomènes non linéaires étaient étudiés dans d'autres 
domaines de la physique, mécanique, acoustique, dynamique des fluides, électronique, ou de 
la chimie. En règle générale les non-linéarités optiques sont faibles et nécessitent des champs 
optiques importants pour être mis en évidence. 

Rapidement l'optique n'a pas été qu'une nouvelle discipline non linéaire mais a constitué 
un nouveau champ d'investigation qui a permis de mettre en évidence de nouvelles 
manifestations non linéaires. La possibilité du mélange d'ondes par une non-linéarité du 
deuxième ordre est tout à fait générale. Par contre, le renforcement considérable de cet effet 
lorsque les différentes ondes en présence se propagent en synchronisme est une spécificité de 
l'optique. L'autofocalisation d'une onde grâce à son interaction avec le milieu non linéaire ou 
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l'émergence d'une onde avec une phase renversée par rapport à l'onde incidente sont des 
manifestations non linéaires qui étaient inconnues avant l'étude des non-linéarités en optique. 

Les années 80 ont vu émerger de nouveaux thèmes de recherche particulièrement 
fascinants en optique non linéaire comme le développement de sources cohérentes largement 
accordables par oscillation paramétrique ou celui des impulsions ultracourtes. C'est aussi de 
cette période que date l'intérêt pour les non-linéarités dans des guides d'ondes optiques ou des 
fibres optiques. Il s'agit là encore d'un thème particulièrement riche. Sans l'introduction des 
non-linéarités en optique guidée, toute cette physique fascinante des solitons n'aurait pas été 
possible, sans oublier leur potentiel pour les communications longues distances. 

Après une description des concepts généraux de l'optique guidée et intégrée linéaire et 
non linéaire dans la partie 2, le cours abordera les manifestations non linéaires. La mise en 
œuvre de matériaux à non-linéarités quadratiques dans des guides d'ondes fait l'objet dun 
autre chapitre de cet ouvrage [ i l .  Aussi nous ne parlerons ici que des non-linéarités cubiques. 
Après une brève partie sur les modulateurs (partie 3), nous nous intéresserons aux solitons 
spatiaux et temporels qui constituent l'une des manifestations non linéaires les plus 
spectaculaires et les plus importantes en optique non linéaire guidée (partie 4). La réalisation 
de dispositifs non linéaires pour le traitement tout optique ultrarapide du signai constitue un 
autre domaine d'utilisation des non-linéarités cubiques qui doit tirer profit de l'optique 
intégrée. Ce sujet sera l'objet de la partie 5. Enfin les coupleurs distribués non linéaires et 
leurs applications pour la spectroscopie ou le renforcement des non-linéarités seront décrits 
dans la partie 6 .  

2. CONCEPTS GÉNÉRAUX À L'OPTIQUE NON LINÉAIRE GUIDÉE. 

2.1 Intérêt de l'optique intégrée pour l'optique non linéaire 

Les non-linéarités optiques étant généralement faibles, il est particulièrement important de les 
exploiter au mieux dans des configurations optiques judicieusement choisies. À cet égard, la 
géométrie du guide d'onde paraît très avantageuse. Elle permet de concentrer la lumière dans 
la faible section du guide dont la surface est typiquement de quelques microns carrés. Plus 
encore, la spécificité unique du guide d'onde est d'autoriser la propagation de la lumière 
comme s'il n'y avait pas de diffraction, c'est-à-dire de maintenir le fort confinement latéral sur 
une grande longueur de propagation, ce qui est impossible en optique de volume. La figure 1 
illustre cet avantage en comparant la propagation en optique de volume, dans un guide 
planaire et dans un guide confiné dans les deux dimensions transverses. Pour la non-linéarité 
optique de Kerr, l'effet non linéaire total (déphasage cumulé par exemple) est proportionnel à 
l'éclairement et à la longueur de propagation, L. À cause de la diffraction, L est limitée dans 
les deux premiers cas à w2/A  où w est la largeur du faisceau. La configuration planaire 
permet déjà de renforcer la non-linéarité dans un rapport w/h où h est l'épaisseur du guide. 
Dans la configuration du guide canal, il n'y a plus de diffraction et la longueur L peut être 
aussi grande qu'on le veut. Toutefois d'autres limitations existent, par exemple celles liées aux 
pertes linéaires et non linéaires de propagation qui seront analysées au paragraphe 5.1, 
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2.2 Guide d'onde linéaire - optique intégrée. 

De nombreuses technologies ont maintenant acquis un degré de maturité suffisante pour qu'on 
puisse considérer la fabrication de composants d'optique intégrée simple comme quasiment 
standard. Dans tous les cas il s'agit de fabriquer une "circuiterie" optique sur un substrat 

Espace libre f i  
P w2 
w2 A -x-=1 

Guide planaire 

Figure 1 : Renforcement du champ dans un guide d'onde 

planaire, un peu comme en microélectronique mais pour les photons. Les guides sont 
généralement constitués d'un cœur dont l'indice est plus élevé que le milieu environnant. La 
figure 2 donne une représentation schématique du profil d'indice pour des guides planaires (à 
gauche) ainsi que pour quelques guides de largeur limitée (à droite). La marche visible à 
droite des graphes pour les guides planaires figure la présence dun prisme de haut indice. Ce 
prisme permet l'excitation des ondes guidées par effet tunnel optique selon une configuration 
appelée coupleur distribué et qui sera décrite en détail dans la partie 6 

2.3 Guide d'onde non linéaire - intégrale de recouvrement. 

En présence d'un effet non linéaire, la structure guidante sera plus ou moins sensible suivant la 
conception de la structure. La polarisation non linéaire induite dans la structure constitue une 
modification du guide donde. La théorie des modes couplés montre qu'il est encore possible 
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multicouche 'ri& ~ 

substrat guide 'uperstrat Guide ruban enterré Guide ruban enterré 
pnw E 

Guide "nb Guide ruban chargé 

Figure 2 : Profils d'indice de guides d'ondes planaires (à gauche) et confinés (à droite). 

de décomposer le champ sur les modes de la structure non perturbée, c'est-à-dire linéaire. En 
régime stationnaire, l'amplitude a, d'un mode propre, par exemple un mode guidé, évolue au 
cours de la propagation selon z, suivant l'équation différentielle : 

(1) N ,  - - j N ,  ymam - j o (  Ë, . @ ") dam - 
dz 

dans laquelle y,désigne la constante de propagation du mode et N ,  sa constante de 
normalisation. Le dernier terme de l'équation (1) représente la projection de la polarisation 
non linéaire (à la pulsation O considérée) sur la carte de champ du mode guidé et est appelé 
intégrale de recouvrement. Cette équation de base est donnée ici en raison de sa richesse et de 
sa simplicité. Délibérément nous épargnerons au lecteur l'établissement de cette équation qui 
nécessite de rentrer en détails dans la théorie des modes couplés. Le lecteur intéressé pourra 
consulter les références [2]. 

L'équation (1) permet de décrire tous les types d'interactions non linéaires. Il est toutefois 
nécessaire d'en préciser la nature pour aller plus avant dans l'analyse physique. Prenons 
l'exemple du mélange à trois ondes par la non-linéarité du deuxième ordre à l'origine de 
l'amplification paramétrique optique [3] ou de la génération de deuxième harmonique quand 
deux fréquences sont dégénérées. À la pulsation O, = O, + O, la polarisation non linéaire est 
proportionnelle au produit [ x ' ~ ) ] .  Ë , (o , ) .  ËP(m,) du tenseur non linéaire par les cartes de 

champ des modes n et p respectivement à O, et O,. Toutes ces grandeurs sont fonctions des 
coordonnées transverses, x etlou y suivant qu'il s'agit dun guide planaire ou confiné 
latéralement. L'intégrale de recouvrement fait intervenir le produit des trois cartes de champ 
aux trois fréquences considérées. On voit ainsi apparaître la double problématique liée à la 
mise en œuvre des non-linéarités quadratiques dans des guides d'ondes : réaliser l'accord de 
phase longitudinal, comme en optique de volume, mais aussi s'assurer que l'intégrale de 
recouvrement est aussi grande que possible. Ces aspects sont décrits plus en détails par De 
Micheli dans cet ouvrage [ 11 à partir de réalisations expérimentales sur niobate de lithium. 

Dans ce chapitre nous nous concentrerons essentiellement sur les non-linéarités d'ordre 3. 
L'un des effets essentiels est la non-linéarité optique de Kerr qui peut être vue comme une 
modification h ( x ,  y )  de l'indice de réfraction du matériau sous l'effet de la lumière : 

h ( X , Y >  = % k Y ) l E m ( x , Y ) 1 2  (2) 
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où n,est le coefficient Kerr et E,,, la carte de champ du mode guidé considéré, supposé 
polarisé TE. Dans ce cas particulier l'intégrale de recouvrement prend une forme simple qui se 
déduit aisément en traitant de manière perturbative la variation An d'indice (équation. 2). En 
effet, dans l'approximation scalaire, les modes guidés sont donnés par les valeurs propres 
d'une équation de propagation qui est analogue à l'équation de Schrodinger : 

d2E,,, d2E, 
- + 
dr2 dy 

+ [k2n2 (x, y) - p' ]E,,, = O (3) 

avec k = 27@ et p = ka, où nef/ est l'indice effectif du mode guidé. La valeur de - p' 
correspond à un niveau d'énergie dans le potentiel V = - k 2 n 2 .  La théorie des perturbations 
stationnaires [4] conduit à une expression de la variation de l'indice effectif du mode : 

1 I j n ( x ,  Y).lE,(X,Y)12An(X,Y).drdY 

JjIE,,,<.. Y)12drdY 
(4) 

L'équation (4) montre qu'il est nécessaire d'optimiser le recouvrement entre la variation 
d'indice et la carte de champ du mode. Cette équation s'applique à tous les cas de variation 
d'indice, qu'il s'agisse d'un capteur basé sur un effet réfractif, d'un modulateur électro-optique 
dans lequel l'indice d'un matériau est modifié par une tension appliquée ou d'une non-linéarité 
optique de Kerr. Dans ce dernier cas An doit être remplacé par l'équation (2). L'usage est de 
définir aussi n2 comme An = n2Z où I est l'intensité lumineuse, au lieu de An = n21E12 ce qui 
ne prête généralement pas à ambiguïté. Dans le cas dune onde guidée on peut alors écrire : 

An =- 
nefi 

eff 

où A, est l'amplitude guidée. En reportant (5) dans (4), on peut introduire un indice non 
linéaire effectif tel que : 

où Pg est la puissance guidée dont l'expression en polarisation TE est : 
h e f i  = n 2 e f i P g  (6) 

Le coefficient non linéaire effectif est alors donné par l'expression (8) dans laquelle n2 est 
défini en intensité. Dans le cas où le milieu non linéaire est homogène, il est intéressant 
d'introduire une aire effective non linéaire A e ~ ,  définie par la seconde égalité de l'équation (8). 
Cette notion d'aire effective permet d'apprécier directement le confinement optique dans le 
guide d'onde. 

(8) 

3. MODULATEURS, COMMUTATEURS ET DÉFLECTEURS. 

Les recherches sur les matériaux non linéaires efficaces trouvent, entre autres, des applications 
dans ces dispositifs "actifs" en optique intégrée. Plusieurs effets physiques peuvent être 
utilisés pour modifier les conditions de propagation de la lumière : électro-optique, acousto- 
optique ou thermo-optique. 
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Le montage de base pour réaliser un modulateur électro-optique intégré consiste à utiliser 
un interféromètre de Mach-Zehnder réalisé dans un matériau électro-optique et dont l'indice 
de l'un des bras est modulé par l'application dune tension (figure 3). 

Figure 3 : Modulateur électro-optique basé sur un interféromètre de Mach-Zehnder. 

La transmission est donnée par : 

dans laquelle V est la tension appliquée, G la distance entre électrodes, L la longueur de 
propagation, r le coefficient électro-optique et r l'intégrale de recouvrement entre le mode 
optique guidé et le matériau électro-optique. 

L'optique guidée présente sur l'optique de volume trois avantages essentiels : 
a) réduction de la tension de commande. 
b) réduction de la puissance de commande. 
c) possibilité d'intégration de plusieurs fonctions. 

La réduction de la puissance de commande constitue un avantage incontournable de l'optique 
guidée. En effet la puissance par bande passante consommée dans un modulateur de section 
a.b et de longueur L vaut : 

En espace libre, les dimensions transverses a et b ne peuvent pas être réduites en dessous 
de à cause de la diffraction. Dans un guide d'onde, a et b peuvent être réduits à des 
valeurs de l'ordre de il. Pour LiNb03 on obtient une puissance consommée de l'ordre de 
20 mWA4Hz en espace libre alors qu'elle est environ 1000 fois plus faible en configuration 
guidée. On a là une première illustration de l'avantage fondamental que présente l'utilisation 
d'un guide d'onde dans lequel la propagation se fait sans diffraction. 

De nombreux efforts portent sur le développement de modulateurs électro-optiques 
efficaces. Des modulateurs électro-optiques sur LiNbO3 avec des bandes passantes de plus de 
20 GHz sont actuellement commercialement disponibles. Une des tendances actuelles consiste 
à utiliser comme matériau électro-optique des polymères qu'ils soient à matrice organique ou 
inorganique (par exemple silice fabriquée par procédé sol-gel). L'avantage de cette approche 
réside dans les perspectives d'intégration de plusieurs fonctions sur un même substrat. Ceci 
peut être obtenu en déposant une couche de polymère sur un circuit d'optique intégré dans 
lequel on aura au préalable aménagé des zones d'interaction électro-optique à certains 
endroits, par exemple au moyen d'ouvertures dans une couche protectrice. Ainsi on peut 
ajouter la fonction électro-optique à des technologies bien adaptées à la réalisation de 
composants passifs ou amplificateurs. Parmi de nombreux travaux qu'il n'est pas possible de 
mentionner exhaustivement ici, citons ceux de Fader1 et al. [5 ]  qui illustrent bien les 
problèmes posés : l'optimisation de l'intégrale de recouvrement et la transition entre le 
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guide passif et la structure guidante électro-optique. La structure schématisée sur la figure 4 
montre une transition entre un guide ruban en Si3N4 entouré de silice (à gauche) et le même 
ruban recouvert d'une couche de polymère électro-optique, ici PU1 1. Une transmission 
optique de 92.5% à la transition est ainsi obtenue par un bon recouvrement des cartes de 
champ (figure 4b). 
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Figure 4 : Transition entre un guide passif en Si3N4 et un guide électro-optique en polymère (d'après [5 ] ) .  

D'autres solutions ont été récemment proposées. Certaines utilisent des guides en 
polymères réalisés par photoblanchiment [6] .  

La déflection dun faisceau lumineux est un autre exemple d'application qui peut tirer 
profit de la spécificité unique du guide d'onde de constituer un milieu artificiel de propagation 
sans diffraction. Le principe, basé sur le découplage dun onde guidée au moyen dun coupleur 
distribué (voir section 6 )  à prisme ou à réseau est illustré sur la figure 5. L'angle d'émergence 
dépend de l'indice effectif de propagation du mode guidé, lui-même lié à la variation d'indice 
Dn qu'il est possible de produire dans le matériau électro-optique. L'amplitude de la déflection 
est dors inévitablement limitée à A9, = rAn/cos(9). Au contraire la divergence du 

faisceau émergent A9, = h / ( d )  est inversement proportionnelle à la longueur L de 
découplage. En l'absence de diffraction il est possible d'augmenter indéfiniment (avec 
cependant des limitations technologiques et pratiques!) la longueur de découplage et donc 
d'augmenter le nombre de points angulaires qu'il est possible de résoudre : 
N r e s  = Aede77/Aeâiv . 

~~ 

Figure 5 : Principe d'un déflecteur électro-optique. 

4. LES SOLITONS SPATIAUX ET TEMPORELS 

La première observation d'un onde "solitaire" se propageant dans un milieu non linéaire date 
de J.S. Russel 171. I1 ne s'agissait pas d'optique mais dune vague se propageant à la surface de 
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l'eau d'un canai. C'est sans doute grâce à l'optique guidée, notamment dans les fibres optiques, 
que cette manifestation "exotique" n'est pas restée une curiosité d'intérêt académique. Malgré 
une non-linéarité très faible (n2= 0.6 10-20m2N2), les faibles pertes de propagation dans les 
fibres optiques permettent d'obtenir des déphasages non linéaires cumulés de plusieurs n et 
donc d'explorer ce domaine extraordinaire de la propagation en régime de soliton. L'un des 
objectifs de cette section est de dégager les concepts nouveaux associés aux solitons et de 
montrer leur potentiel. De plus, les effets non linéaires cubiques, justement ceux qui sont à 
l'origine des solitons, sont très importants en pratique dans les systèmes de communication à 
fibre. Il est essentiel de comprendre quelles distorsions ils induisent sur le signal optique 
transporté. Les solitons eux-mêmes constituent un moyen de transporter des informations avec 
un haut débit temporel. Après une baisse d'engouement pour les transmissions par solitons 
temporels optiques au début des années 90, on assiste depuis quelques années à un retour en 
force de ce concept avec les fibres à dispersion contrôlée. Dans le domaine de l'optique 
intégrée planaire, le soliton spatial est l'équivalent spatial du soliton temporel. 

4.1 Introduction aux solitons [ti]. 

On fait généralement la différence entre onde solitaire et soliton. La différence est plus que 
sémantique et reflète des différences profondes dont l'exposé complet dépasse de beaucoup le 
cadre de ce chapitre. Une onde solitaire est une onde capable de se propager sans déformation. 
Il peut s'agir dune impulsion brève qui se propage sans s'étaler dans un milieu dispersif 
(soliton temporel), ou dun faisceau stationnaire qui se propage sans divergence (soliton 
spatial). Dans tous les cas une non-linéarité est nécessaire pour compenser l'étalement qui 
existe en régime linéaire. On parle alors d'onde solitaire. 

En optique linéaire, par définition, deux faisceaux ou impulsions peuvent se croiser sans 
interagir. En régime non linéaire, il en va tout autrement puisque le terme non linéaire est 
justement sensible à l'intensité totale du champ et couple donc les amplitudes des différentes 
composantes en présence, qu'il s'agisse d'une décomposition en intégrale de Fourier ou autre. 
Les solitons, bien qu'existant en régime non linéaire, ont la propriété extraordinaire de 
pourvoir survivre à un croisement, quoique étant légèrement perturbés. Il s'agit dune propriété 
essentielle qui repose sur le fait que les équations différentielles auxquelles obéissent la 
propagation sont intégrables [9,10]. 

4.2 Solitons spatiaux 

Un faisceau de largeur limitée se propage en obéissant aux lois de la diffraction (figure 6a), 
caractérisée par la longueur de Rayleigh L, = rf8, =2n,r2/h où r est le rayon de 
l'ouverture. C'est la longueur de propagation au bout de laquelle le diamètre du faisceau a été 
multiplié par deux. Dans le cas où un milieu à non-linéarité positive est placé à droite de 
l'ouverture (figure 6b), le faisceau induit une augmentation d'indice An = n,Z . L'angle critique 

de réflexion totale entre les deux milieux, 8, =,/2An/n,  permet de définir une longueur 
caractéristique dautofocalisation, LNL = r/0, . L'onde solitaire (fig. 6c) correspond à un 
équilibre entre diffraction et auto-focalisation : 8, = 0, ou LNL = LD d'où l'on déduit 
l'intensité d'autofocalisation : 
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Soliton fondame 

o m  eo =- 
21-14, 

Figure 6 : Propagation d'un faisceau en régime : (a) linéaire, (b) non linéaire, (c) soliton. 

Les solitons spatiaux ont la propriété remarquable d'être instables en espace libre (2D) 
alors qu'ils sont stables en 2D, par exemple dans un guide planaire. Cette propriété repose 
fondamentalement sur des considérations de stabilité de l'équation de Schrodinger non 
linéaire. Il est toutefois aisé d'en comprendre les fondements physiques à partir des 
considérations ci-dessus. En espace libre, un faisceau soliton de diamètre 2r doit transporter 
la puissance P, = ar21 où I est donné par l'équation (1 I). La puissance P, est donc fixée. Si 
la puissance effectivement transportée par le faisceau est supérieure à P, , l'autofocalisation 
l'emporte sur la diffraction et le faisceau converge. Dans ce modèle rien n'arrête la 
concentration de l'énergie qui sera limitée de fait par des- termes non linéaires d'ordres 
supérieurs ou un claquage du matériau par exemple. Dans un guide d'onde planaire, la lumière 
est confinée selon la direction x perpendiculaire à la couche dans un mode de dimension 2h. 
La puissance transportée, P, = nrhl est alors inversement proportionnelle au diamètre 2r du 
faisceau guidé. Un raisonnement analogue au précédent permet de conclure que le soliton est 
stable. 

La première observation expérimentale de solitons spatiaux est due à Barthélémy et al. 
[ I  I J qui ont utilisé un montage expérimental particulièrement ingénieux et élégant. Un 
système de franges d'interférences induit une stratification "optique" d'un milieu initialement 
homogène, de sorte que la lumière se propage comme si elle se trouvait dans un milieu 
bidimensionnel. Il est alors possible d'observer des solitons spatiaux stables. D'autres mises en 
évidence dans des guides d'ondes non linéaires ont suivi, notamment dans des verres [12,13] 
et plus récemment dans des guides d'A1GaAs [14]. 

4.3 Solitons temporels 

Dans le cas des solitons temporels il s'agit de compenser la dispersion naturelle du milieu de 
propagation par l'effet non linéaire. La dispersion de vitesse de groupe se caractérise par : 

où n doit être compris comme l'indice effectif du mode dès lors qu'on parle de propagation 
guidée. Il y a deux cas où l'on peut observer des solitons temporels. En régime de dispersion 
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anormale ( p, < O )  en présence dune non-linéarité positive. C'est le cas le plus courant que 
l'on rencontre en particulier dans les fibres optiques qui possèdent un régime de dispersion 
anormale, pour A21.3pn, dans la bande de transparence, grâce à la contribution de la 
dispersion modale. La deuxième combinaison qui permet d'obtenir un soliton temporel 
correspond à l'association dune non-linéarité négative et dun milieu de propagation de 
dispersion normale (p ,  > O )  [15]. Dans les deux autres cas, la non-linéarité ne fait que 
renforcer la dispersion linéaire qui se traduit par un élargissement temporel de l'impulsion. 

La figure 7 illustre le principe du soliton temporel dans le cas dune dispersion anormale. 
En régime linéaire (a), la partie "bleue" du spectre se propage plus vite que la partie "rouge" 
de sorte que l'impulsion arrive déformée après propagation. En présence dune non-linéarité, 
l'onde arrive en plus avec un déphasage non linéaire Arp = k.n, .Z.L, après propagation sur une 
longueur L. Ce déphasage dépend de l'intensité lumineuse et est donc plus important au centre 
de l'impulsion que sur les bords. Pour une impulsion gaussienne, il aura l'allure présentée sur 
la courbe du haut de la figure 7b. Par définition, la dérivée de ce déphasage donne la variation 
de la fréquence instantanée, due à la non-linéarité (fig. 7b). 

dt 
'temps 

Figure 7 : Déformation d'une impulsion temporelle dans les cas : (a) linéaire, (b) non linéaire. 

On voit alors que le déphasage non linéaire peut compenser l'effet de la dispersion, comme 
schématiquement présenté sur la figure 8. 

Les fréquences élevées vont plus vite 

À l'arrière 
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augmentées 
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Les fréquences basses vont plus lentement 

Figure 8 : Soliton temporel : équilibre entre dispersion et décalage non linéaire de fréquence. 

4.4 Équation de Schrodinger non linéaire. 

Les sections 4.1 et 4.2 ci-dessus ont l'avantage de présenter simplement les concepts 
physiques en jeu mais deviennent insuffisants pour une analyse quantitative. Le parallélisme 
entre solitons spatiaux et temporels se retrouve dans le cadre commun de l'équation de 
Schrodinger non linéaire qui les décrit. Dans le cas spatial, en régime stationnaire, deux 
dimensions sont à prendre en compte, la direction de propagation (z) et une dimension 



Effets non linéaires en optique guidée 167 

transverse (x). Dans le cas temporel il s'agira de t et de z .  En régime linéaire une 
décomposition en ondes planes, caractérisées par la composante transverse k, du vecteur 
donde, permet de décrire la propagation dun faisceau dont l'amplitude du champ électrique 
est notée a(z,x) : 

La composante longitudinale p du vecteur donde est elle-même une fonction de k, dont on 
peut obtenir une expression approchée : 

d j  d2P 1 - 1 
P(k,)=Jk-=k,--k:  soit -=O, 2--- 

2ko dk,  dk,  ko 
Une transformation de Fourier de (13) en tenant compte de (14) donne l'équation dévolution 
spatio-temporelle de l'amplitude de l'onde : 

1 aZa i- a a ( z ,  x) + -- = 0 
at 2k, ax2 

il reste à tenir compte du déphasage non linéaire qui est défini dans l'espace réel par : 

pour obtenir l'équation d'évolution non linéaire, appelée Schrodinger non linéaire : 
i-a(z,x)+--+ICla12a a 1 d'a = O  
aZ 2k0 ax2 

Dans le cas des solitons temporels, k, doit être remplacé par w dans les équations (13) 
et (14) qui deviennent : 

(18) 
d 

-a(z,w) = ip(o)a(z ,w)  
dz 

L'équation d'évolution dune impulsion temporelle dans un milieu dispersif obéit à 
l'équation (20 )  formellement équivalente à (17) : 

a P 2  a2a i-a(z, t )  - -- + Kla12 a = O az 2 at2 
On voit toutefois apparaître une différence entre solitons spatiaux et temporels, avec le 

signe du terme non linéaire. il est toujours positif dans le cas spatial (la divergence ne peut 
faire que s'étaler un faisceau) alors qu'il peut être positif ou négatif dans le cas temporel 
suivant le signe de p2. De là découle le fait déjà mentionné, que les solitons temporels peuvent 
exister quel que soit le signe de n2. 

L'équation de Schrodinger non linéaire supporte des solutions particulières qui se 
propagent sans déformation, appelées ondes solitaires. Dans ce cas, il est possible de montrer 
que l'équation de Schrodinger non linéaire est intégrable et on peut parler de solitons. 

On déduit respectivement des équations (17) et (20 )  l'expression du champ associée au 
soliton brillant fondamental qui constitue une solution particulière de ces équations. Prenons 
l'exemple du cas temporel (le cas spatial étant analogue) : 
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Bien sûr, le produit &.IC doit être négatif. Le soliton a une enveloppe en sech mais une 
largeur quelconque. Par contre, afin d'assurer l'équilibre entre dispersion (resp. divergence) et 
non-linéarité, la puissance crête est inversement proportionnelle à la durée (resp. largeur) du 
soliton. L'énergie véhiculée dans l'impulsion que constitue le soliton temporel est alors 
inversement proportionnelle à la durée : 

E = ~ z ~ A , (  2 =2- P 2 1  

KZ 
La caractéristique extraordinaire des solitons, qui fait tout leur intérêt est leur robustesse. 

De manière assez surprenante, l'injection dun soliton spatial ou temporel avec un profil 
d'excitation même assez éloigné de celui de ce soliton conduira, après une certaine distance de 
propagation, au profil du soliton. La raison repose sur l'intégrabilité déjà mentionnée de 
l'équation de Schrodinger non linéaire. En termes simples, le profil d'excitation peut se 
décomposer sur le soliton + d'autres ondes. Cette dernière composante va s'étaler 
temporellement (resp. spatialement) et donc se "diluer" par rapport au soliton qui va rester 
confiné. 

4.5 Implications pour les télécommunications optiques. 

Dans les systèmes de communications optiques, les puissances .utilisées peuvent être telles que 
les effets non linéaires d'ordre 3 ne peuvent plus être ignorés [16]. Il peut s'agir de 
l'automodulation de phase, responsable dun élargissement spectral des impulsions (cf. section 
4.2). Les composantes spectrales ainsi générées ne se propagent plus à la même vitesse et 
conduisent à un étalement temporel qui peut devenir responsable dune augmentation du taux 
d'erreurs du système de transmission. II peut s'agir aussi du mélange à quatre ondes entre les 
divers canaux dun système fonctionnant en multiplexage de longueur d'onde. Cet effet sera 
responsable de diaphonie entre les différents canaux. 

L'idée de tirer profit de la non-linéarité de la fibre optique et d'utiliser les solitons 
temporels pour transporter l'information remonte au début des années 70 [17]. Cette idée était 
rendue possible par l'introduction de la fibre optique monomode à très faibles pertes. À la fin 
des années 80, une autre révolution technologique a rendu cette idée de la transmission par 
soliton particulièrement attractive. C'est la mise au point d'amplificateurs optiques fiables par 
émission stimulée [ 181. Une solution dores et déjà industriellement utilisée consiste à utiliser 
des fibres dopées Erbium et des solutions plus compactes en optique intégrée sont maintenant 
disponibles. Par exemple des systèmes de communication transatlantiques (TAT-l2/TAT- 13) 
actuellement utilisés utilisent une cascade de 140 amplificateurs optiques pour 6500 km. 
L'amplification tout optique s'effectue sans passage par l'électronique et le mécanisme 
d'amplification par émission stimulée présente une bande passante suffisamment large pour 
autoriser l'amplification d'impulsions solitoniques brèves (dans le domaine picoseconde). 

Cette possibilité de transmission à haut débit temporel est séduisante. Toutefois jusqu'à 
ces dernières années, les solutions à base de solitons temporels n'avaient pas la faveur, en 
grande partie à cause de limitations fondamentales. La principale, appelée effet Gordon-Haus 
se traduit par des fluctuations temporelles inéluctables à l'arrivée des impulsions solitons [ 191. 
L'origine de ces fluctuations appelées "gigue" réside dans la présence même des 
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amplificateurs optiques qui introduisent des fluctuations inhérentes au processus quantique 
d'amplification. Rappelons que l'amplification est indispensable pour maintenir le niveau de 
puissance requis pour assurer l'équilibre entre dispersion et automodulation de phase. I1 est 
intéressant d'examiner l'expression de la variance de la gigue temporelle : 

dans laquelle zest la durée des impulsions et F est un facteur qui dépend des caractéristiques 
d'atténuation de la ligne dont la dispersion D est définie par : 

2m dP - dP D = --- __  
A2 dm dil 

L'expression (23) repose sur l'hypothèse que l'amplification compense exactement les 
pertes de propagation. La longueur de dispersion z, est généralement petite devant la 
longueur de propagation z ,  de sorte, qu'aux grandes longueurs, les fluctuations croissent 
comme le cube de la longueur de propagation. D'autres sources de fluctuations existent, gigue 
d'interaction entre solitons, gigue de polarisation, gigue d'électrostriction, gigue d'intensité 
qui peuvent être analysées de manière analogue à la gigue temporelle [18, 201. Rien qu'en 
tenant compte de l'effet Gordon-Haus, les conclusions ne sont guère optimistes puisqu'une 
fibre de dispersion D=3ps/nm/km ne permet de transporter un signal à 10 GHz que sur une 
distance de 2360 km! [ 191. Ces analyses théoriques ont été expérimentalement confirmées 
avec un excellent accord (voir par exemple la référence [21]). 

Plusieurs solutions ont été proposées notamment celles basées sur l'insertion en ligne de 
filtres étroits dans le but de limiter les fluctuations de la fréquence centrale des solitons qui 
sont associées aux fluctuations temporelles [22]. Des solutions très ingénieuses ont même été 
imaginées qui consistent à utiliser des filtres étroits dont la fréquence centrale est décalée le 
long de la ligne de transmission [23]. Dans ce cas, la robustesse des solitons leur permet de 
mieux franchir (c'est-à-dire avec une transmission plus élevée) ces chicanes fréquentielles que 
ne le fait le bruit basse puissance qui se comporte de manière linéaire, ce qui permet 
d'améliorer ainsi le rapport signal à bruit. Ce concept a permis en laboratoire de transporter un 
signal modulé à 10 GHz sur 20000 km [24]. 

Toutefois une révolution est survenue ces dernières années avec l'idée de ne plus utiliser 
des fibres homogènes mais des fibres dont la dispersion est modulée [25]. Un nouveau type de 
soliton peut survivre à ces modulations périodiques. En ajustant les dispersions et les 
longueurs des différents tronçons, on peut obtenir une "dispersion moyenne" très faible qui 
permet de réduire les fluctuations temporelles comme le montre l'équation (23). Les modes de 
transmission NRZ et solitons deviennent alors simultanément possibles avec des débits 
également élevés dans les mêmes systèmes de communications [26]. Cette description ne peut 
être complète dans un cadre aussi étroit. L'objectif est de montrer la richesse et la variété des 
possibilités ouvertes par les solitons. Un dernier exemple que je citerais pour montrer combien 
le champ est vaste est celui des solitons vectoriels. Ici, c'est la paroi de domaine qui sépare 
deux états de polarisations différents de la lumière qui permet son autoconfinement temporel 
au cours de la propagation [27]. 

5. DISPOSITIFS TOUT OPTIQUES ULTRARAPIDES. 

Les effets réfractifs non linéaires permettent de contrôler la phase d'une onde au moyen de sa 
puissance. La puissance lumineuse du faisceau permet alors de contrôler la transmission dun 



170 G. Vitrant 

montage interférométrique, tout comme le fait la tension de commande appliquée à un 
modulateur électro-optique (voir section 3). La différence principale se situe dans le fait que la 
non-linéarité optique de Kerr contient un mécanisme de contre-réaction inhérent : la lumière 
agit sur le matériau qui agit en retour sur les conditions de propagation de la lumière. Cette 
spécificité a conduit à imaginer des dispositifs bistables basés sur l'existence conjointe de 
contre-réaction et de non-linéarité. La bistabilité peut être intrinsèque lorsqu'elle exploite la 
contre-réaction intrinsèque de l'interaction laser-matière. Plus fréquemment la bistabilité est 
due à une contre-réaction optique artificiellement introduite par la présence de miroirs qui 
renvoient la lumière sur elle-même [28]. C'est le cas des résonateurs de Fabry-Perot non 
linéaires par exemple (voir la référence [3] pour une description plus détaillée). 

Il y a quelques années on rêvait beaucoup de mémoires optiques ultrarapides basées sur 
ces effets. Il me semble que l'intérêt pour cette fonction est quelque peu retombé pour 
plusieurs raisons en particulier une énergie de stockage trop élevée qui n'a jamais été en faveur 
de l'optique. Au contraire, pour d'autres utilisations de traitement du signal, comme la 
commutation ou l'aiguillage de faisceaux, ou encore la gestion d'interconnexions avec de 
nombreuses entréeshorties, les systèmes à non-linéarités optiques sont très étudiés et fort 
prometteurs. 

Dans le domaine de l'optique intégrée, qui est l'objet de ce cours, les efforts portent plutôt 
depuis une dizaine d'années, sur la réalisation de dispositifs intégrés pour le traitement tout 
optique du signal. Encore une fois, les télécommunications optiques constituent un domaine 
d'applications privilégié, même si d'autres utilisations sont envisageables. Cette voie du 
traitement tout optique, par opposition au traitement hybride qui requiert une conversion 
électrique du signal optique, prend tout son intérêt dans le contexte d'une transmission a très 
haut débit temporel. C'est par exemple le cas des transmissions soliton dont nous avons parlé 
ci-dessus. 

5.1 Déphasage non linéaire : figures de mérite des matériaux. 

5. I .  I Absorption non linéaire 

Les équations ( 2 )  à (8) sont valables pour un coefficient n2 (donc un coefficient effectif nzeff) 
complexes. L'analyse développée dans cette partie est valable aussi bien en configuration 
guidée qu'en propagation libre. Aussi, l'indice eff sera omis afin d'alléger la notation. 

Rappelons qu'il suffit simplement de diviser n2 par l'aire effective non linéaire A,ff pour 
obtenir le coefficient non linéaire effectif guidé. 

L'usage est cependant de séparer les parties réelles et imaginaires de n2 et d'introduire un 
coefficient d'absorption non linéaire a2 aussi appelé p : 

4n a, =-%z(n,) a 
L'équation de propagation non linéaire se réécrit alors 
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Dans le cas d'un guide planaire, l'intensité I doit être remplacée par la puissance par unité 
de longueur (selon y). dans le cas dun guide confiné à deux dimensions, elle doit être 
remplacée par la puissance guidée Pg. 

Le problème qui nous intéresse ici est lié au fait que la puissance guidée P&) décroît au 
cours de la propagation en raison des pertes linéaires mais aussi des pertes non linéaires. Au 
premier ordre les pertes non linéaires sont dues à un mécanisme à deux photons décrit 
phénoménologiquement par le coefficient az. Plusieurs phénomènes physiques peuvent être 
ainsi décrits. Il peut s'agir par exemple d'absorption à deux photons mais tout aussi bien de 
l'absorption à un photon d'une onde de deuxième harmonique qui serait générée dans le 
milieu. Quoiqu'il en soit, l'effet non linéaire réfractif (lié à n2) décroît alors au cours de la 
propagation de manière proportionnelle à la puissance guidée. 

Si l'on isole la contribution de l'absorption non linéaire, l'équation (26a) nous indique que 
la longueur caractéristique d'atténuation de l'onde est L,, = (01,1)-'. C'est la longueur 
"effective" de propagation de l'onde à pleine puissance. La deuxième équation (26b) nous 
montre alors que le déphasage non linéaire maximal qu'il est possible d'induire est de l'ordre 
de : 

27r 2n n QP., = -.I.L = -2 
012 a 

Il faut remarquer que ce maximum est indépendant de la géométrie du guide puisque a2 et 
n2 sont tous deux affectés du même facteur A,ff. Mizrahi et al. [29] ont alors introduit un 
facteur de mérite qui constitue une caractéristique du matériau : 

(28) 

Le critère que doit satisfaire un matériau est toujours de l'ordre de T<I mais la condition 
peut varier quelque peu d'un dispositif à l'autre. Disons qu'avec T = l ,  un faisceau lumineux est 
susceptible d'induire un déphasage non linéaire cumulé de 27r. C'est grosso modo une valeur 
minimale pour qu'un dispositif non linéaire puisse fonctionner. Un interféromètre qu'il soit à 
deux ondes ou qu'il soit multiple (résonateur de Fabry-Perot par exemple) exige toujours un 
déphasage cumulé de n: à la commutation. Dans le cas du Fabry-Perot, il s'agit du déphasage 
non linéaire cumulé sur la longueur "dépliée" du résonateur (voir la référence [3] pour une 
analyse détaillée du fonctionnement du Fabry-Perot non linéaire). Le lecteur pourra trouver 
dans la référence [30] une discussion détaillée des niveaux d'exigence comparés des différents 
dispositifs. Il est important de mesurer qu'un matériau doit être utilisé dans des conditions (de 
longueur d'onde par exemple) où le critère T<l est satisfait pour qu'un dispositif non linéaire 
basé sur un effet réfractif fonctionne et que cette condition est en fait très exigeante. 

5.1.2 Absorption linéaire 

L'absorption linéaire limite la longueur effective de propagation à l/a, où al est le coefficient 
d'absorption linéaire. Il faut qu'un déphasage non linéaire suffisant (de l'ordre de n) soit induit 
sur cette longueur. Ce ne serait pas une limitation s'il n'y avait pas de saturation de la non- 
linéarité puisqu'il suffirait d'augmenter la puissance lumineuse pour obtenir le déphasage non 
linéaire requis sur la distance imposée. Malheureusement une saturation de la non-linéarité 
(termes d'ordres supérieurs) ou d'autres phénomènes (claquage, destruction du matériau, etc.) 



172 G. Vitrant 

sont toujours présents. Le matériau doit donc satisfaire une autre condition dans laquelle 
intervient l'éclairement maximal supporté (Imax) et la non-linéarité : 

La condition W=l correspond à un déphasage non linéaire maximal de 2 ~ .  

5.2 Quelques exemples de matériaux non linéaires 

Il y a de nombreux mécanismes physiques par lesquels la lumière peut modifier l'indice de 
réfraction dun matériau. Dans tous les cas les conditions (28) et (29) devront être satisfaites 
pour pouvoir utiliser le matériau dans un dispositif. Comme mécanisme physique on peut 
citer : 

- Les effets thermo-optiques. Le milieu est chauffé par absorption de la lumière ce qui 
change son indice. La condition (28) est vérifiée car il n'y a pas d'absorption non linéaire. 
Par contre il faudra tenir compte de l'absorption linéaire. 

- Les effets photochimiaues. Dans les systèmes moléculaires, l'état occupé par une 
molécule peut être modifié par l'absorption dun photon. Il peut s'agir d'un changement de 
conformation accompagné ou non dune redistribution orientationnelle des 
molécules [31]. Dans tous les cas, le passage de la lumière s'accompagne d'une absorption 
qui induit un changement d'indice généralement associé à un changement de 
biréfringence. 

- Déphasage par conversion de fréquence ("cascading"). Le génération de second 
harmonique et le retour à l'harmonique fondamentale s'accompagnent dun déphasage. Il 
est ainsi possible d'induire un déphasage non linéaire (c'est-à-dire un xC3') par 
l'intermédiaire d'un x ( ~ ) .  

- Déphasage dans les milieux à gain. L'amplification optique par émission stimulée 
s'accompagne dun déphasage de l'onde. Ce déphasage est dû au phénomène de saturation 
du gain à haute intensité de signal. Cette saturation se décrit par un coefficient 
d'amplification qui dépend de l'intensité du signal, de manière tout à fait analogue à un 
coefficient d'absorption qui dépend de l'intensité. En vertu des relations de Kramers- 
Kronig la variation de gain s'accompagne d'une variation d'indice qui produit un 
déphasage. 

- Non-linéarités électroniques. Les systèmes organiques ou inorganiques à forte 
polarisabilité non linéaire électronique ont fait l'objet de recherches importantes. 

Quelques exemples de non-linéarités électroniques sont données dans le tableau 1. Les 
pertes de propagation sont données en dB/cm (Icm" = 4.34 dB/cm), le cbefficient non linéaire 
n2 en cm*/kW et l'absorption non linéaire a2 en cm/kW. La silice présente une figure de mérite 
exceptionnellement bonne malgré une non-linéarité très faible. L e  semi-conducteur AlGaAs 
étudié dans la référence [29] a été pris dans des bonnes proportions d'aluminium et d'arsenic 
pour que la longueur d'onde de 1.55 microns corresponde à une énergie juste inférieure à la 
moitié du gap. Dans ces conditions la figure de mérite est très bonne. Cette propriété n'est pas 
spécifique de 1'AlGaAs. Ainsi que l'ont montré Sheik-Bahae et al. [32], tous les semi- 
conducteurs ont la même dépendance spectrale de la non-linéarité d'origine électronique, à des 
facteurs de normalisation près qui font intervenir l'énergie de gap du semi-conducteur et la 
force d'oscillateur de la transition interbande. En particulier, tous les semi-conducteurs 
présentent une zone d'énergie étroite, légèrement en dessous (en énergie) de la moitié du gap, 
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dans laquelle la figure de mérite est favorable [32]. Le coefficient non linéaire n2 est renforcé 
par la présence proche des résonances à deux photons, alors que l'absorption non linéaire a2 
est faible parce que l'énergie des photons est légèrement inférieure à la moitié de l'énergie du 
gap. Les verres de chalcogénure dont AS0.38S0.62 est un exemple sont très prometteurs. Ils 
présentent une excellente figure de mérite avec un coefficient non linéaire raisonnable. 

Tableau 1 : Non-linéarités de matériaux 

Pertes linéaires Non-linéarité Figure de mérite 
Si02 0.2 d B h  n, = 2.4fO-l3 T<<1 
AlGaAs h -- 1 . 5 5 ~  [33] 0.5 dB/cm n2 = 2.iO-'O T<0.1 ,  W > 8  
As0.38S0.62 h > 1 . 3 2 ~  [34] O. 1 dB/cm n, = 4.210-'I T<0.1 ,  W=16 
DANS h = 1 . 0 6 4 ~  [35] 1 dB/cm n, = 1.510-'0 T=5.5 ,  W=35 

I a,=8.10" I 
DANS h = 1 . 3 2 ~  [36] 1 dB/cm n, = 8.10-I' T = 0.2 

a, =IO-' 

a, = 2.106 
DRl h = 1 . 3 2 ~  [37] 1 dB/cm n2 = -3.610-lo T 20.5 

Dans le domaine des organiques, nous citerons l'exemple des polymères greffés avec des 
colorants constitués de molécules conjuguées à forte hyperpolarisabilité cubique. L'exemple 
du DANS montre bien la dépendance spectrale de la figure de mérite. À la longueur d'onde de 
1.064 microns, une forte absorption non linéaire dégrade très fortement la figure de mérite. 
Ainsi, à cette longueur d'onde là, il ne sera jamais possible de réaliser un dispositif non 
linéaire. Plus loin dans l'infrarouge, à 1.32 micron par exemple, les conditions sont nettement 
plus favorable. Des polymères greffés avec du DRI montrent aussi des conditions très 
favorables dans un certain domaine de longueur d'onde. 

Toutefois, il faut noter que les seules démonstrations de dispositifs non linéaires d'optique 
intégrée ont été réalisées avec la silice et 1'AlGaAs. Ceci tient pour une part à des raisons 
technologiques liées au haut degré d'exigence demandé aux matériaux pour l'optique intégrée. 
En effet la mise en forme des matériaux sous forme de guides d'ondes sans dégradation de la 
figure de mérite W par rapport au matériau massif constitue déjà une difficulté. D'autre part les 
figures de mérites effectivement observées doivent tenir compte des compétitions entre 
différents mécanismes physiques tels que polarisabilité électronique, effets thermiques liés à 
l'absorption de la lumière, etc. C'est ainsi que les déphasages non linéaires observés vont 
dépendre de la durée des impulsions lumineuses, mais aussi du taux de répétition. 

5.3 Interféromètre de Mach-Zehnder: l'exemple de la silice. 

Il s'agit là d'une des toutes premières démonstrations de commutateur tout optique [38]. Le 
schéma de principe de l'interféromètre de Mach-Zehnder est présenté sur la figure 5a. La 
première jonction Y divise l'onde incidente en deux voies qui sont recombinées dans la 
deuxième jonction. Seule la composante des ondes qui arrivent en phase dans les deux voies 
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du Y de sortie se retrouve dans le guide de sortie. La composante en opposition de phase est 
couplée dans les modes rayonnés et perdue. La transmission T du dispositif dépend alors du 
déphasage cp entre les deux bras de l'interféromètre. 

Le montage décrit dans la référence [38] utilise comme interféromètre les deux voies 
dune fibre à double cœur de 200 m de long. Les deux bras étant non linéaires, un déphasage 
non linéaire différentiel entre les deux voies de sortie est produit par l'utilisation de jonctions 
Y asymétriques qui permettent de coupler des puissances différentes dans les deux bras. 
L'expérience montre bien que la transmission T du dispositif dépend de la puissance 
incidente. Le montage n'étant pas symétrique, la commutation n'est pas totale. 

h 1 bras non 
linéaire 

Figure 9 : Schéma de principe de l'interféromètre de Mach-Zehnder non linéaire. 

5.4 Coupleur directionnel : exemple de 1'AlGaAs. 

Le coupleur directionnel est un montage interférométrique qui présente l'avantage par rapport 
à l'interféromètre de Mach-Zehnder d'avoir deux voies de sortie. Il n'y a alors pas de lumière 
"perdue". Le schéma et le principe du coupleur linéaire sont présentés sur la figure 10. 
Comme deux oscillateurs couplés, deux guides identiques en interaction vont pouvoir 
échanger de l'énergie au cours de la propagation avec une périodicité appelée longueur de 
battement, Lb. Le coupleur schématisé sur la figure 10 est quant à lui coupé à la longueur de 
battement, Lb = L c / 2 .  Le fonctionnement du dispositif se comprend bien à partir des deux 
modes de base de la structure totale constituée des deux guides (supermodes). L'un 
symétrique, l'autre asymétrique (opposition de phase entre les ondes des deux guides) ont des 
indices effectifs de propagation différents. L'excitation dun seul guide peut se décomposer 
comme une combinaison linéaire de ces deux modes qui, en se recombinant après propagation 
sur Lb mènent à un échange d'énergie entre les deux guides (fig. 10). 

L'autre intérêt du dispositif est d'offrir une grande versatilité. L'échange d'énergie est total 
lorsque les guides sont identiques mais ne sera au maximum que partiel si les guides sont 
différents. Rien n'empêche d'avoir des guides ou un espacement entre les guides variables au 
cours de la propagation. Il peut même être avantageux d'utiliser des guides courbes pour 
réaliser des filtres en longueur d'onde [39]. 

En régime non linéaire, la décomposition sur les supermodes perd de sa pertinence 
puisque le principe de superposition ne s'applique plus. Il est alors nécessaire de recourir à des 
méthodes numériques. Il est toutefois possible de comprendre intuitivement l'effet dun 
déphasage non linéaire sur un coupleur linéaire. Le guide dans lequel le faisceau incident est 
injecté aura un indice modifié par l'effet non linéaire. Les deux guides ne seront plus 
identiques et l'échange d'énergie empêché. Un effet de commutation analogue à celui obtenu 
avec le Mach-Zehnder a ainsi été observé en optique intégrée dans des guides couplés réalisés 
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Figure 10 : Coupleur directionnel linéaire. 

en AlGaAs [40]. La non-linéarité de ce matériau étant très supérieure à celle de la silice, 
quelques centimètres de guide suffisent au lieu de centaines de mètres. 

L'optique intégrée permet de concevoir des montages optiques bien maîtrisés dans 
lesquels la lumière se propage sans diffraction. La propagation d'impulsions brèves met en jeu 
dispersion, effets non linéaires et échanges d'énergie dont la dynamique non linéaire est très 
riche. Nous avons là des structures de choix pour mettre en évidence de nouveaux effets de 
dynamique non linéaire. Un effet de cisaillement d'impulsion a par exemple été mis en 
évidence [41]. Le centre de l'impulsion transporte une puissance suffisamment intense pour 
empêcher la commutation alors que les ailes se retrouvent sur l'autre voie (fig. 11). L e  
coupleur directionnel peut être utilisé pour le démultiplexage temporel d'impulsions. Une 
impulsion de contrôle de haute intensité envoyée simultanément à une impulsion de signal 
empêche l'échange d'énergie de se produire [42]. 

- -  

A L M M  
Figure 11 : Cisaillement d'impulsion dans coupleur directionnel non linéaire 

6. COUPLEURS DISTRIBUÉS : PRINCIPE 

Les coupleurs distribués constituent le moyen d'ouvrir le guide d'onde vers l'extérieur et de 
permettre les échanges entre l'espace libre le guide d'onde. Les configurations à prisme et à 
réseau sont les plus fréquentes. Dans le premier cas l'ouverture du guide se fait par effet tunnel 
optique à travers le gap bas indice (réflexion totale frustrée), dans le dedxième par l'existence 
d'ordres diffractés rayonnés qui se propagent dans le milieu supérieur. 

Figure 12 : Coupleurs à prisme et à réseau. 
b 

Figure 12 : Coupleurs à prisme et à réseau. 
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Plusieurs aspects sont abordés dans cette partie. Tout d'abord une première section est 
consacrée au cas linéaire et à la spectroscopie des lignes noires. Dans une deuxième partie 
nous nous intéressons à la modélisation en régimes linéaire et non linéaire, principalement à 
partir des modes à fuite qui permettent de bien exploiter les résonances de ces structures. À ce 
propos il est intéressant de montrer que la notion d'onde plane est complètement inopérante en 
régime non linéaire et conduit à des prédictions complètement erronées. Ceci fait partie de la 
section 6.4 

6.1 Spectroscopie des lignes noires. 

Parce que les rayons sont quasiment rasant sur les interfaces, les coupleurs distribués 
constituent des résonateurs à haute finesse. Ils permettent ainsi une analyse précise des 
propriétés optiques de couches minces par la méthode appelée spectroscopie des lignes noires 
"Mlines" . En régime linéaire, cette technique très sensible s'utilise indifféremment avec un 
faisceau convergent (fig. 13a) ou un faisceau parallèle (fig. 13b). 

En éclairage convergent la ligne noire est observée sur un écran ou, de préférence, à 
l'infini, dans le plan focal dune lentille. La résolution angulaire est alors fixée par le pouvoir 
de séparation du système de détection : 68 = 6 x / f  . En éclairage parallêle, la réflectivité est 
directement enregistrée en fonction de l'angle d'incidence grâce à un montage 8-28 qui permet 
au détecteur de tourner deux fois plus vite que l'échantillon. La résolution angulaire est alors 
fixée par la qualité du faisceau incident, divergence et plus généralement spectre de Fourier 
des fréquences spatiales. Dans les deux cas l'homogénéité de l'échantillon conditionne la 
résolution de la mesure. 

Figure 13 : Utilisation en faisceau convergent (a) ou parallèle (b) 

Un exemple de résultat en régime non linéaire est donné sur la figure 14. Dans ce cas les 
deux montages ne sont pas équivalents et seul celui en faisceau parallèle convient. D'une part 
la décomposition en fréquences spatiales après l'échantillon (fig. 13a) est interdite en régime 
non linéaire, d'autre part elle ne permet pas de coupler suffisamment de lumière dans la 
couche pour que les effets non linéaires soient importants. On remarque le très bon accord 
entre expérience (points) et théorie (lignes). Lorsqu'une puissance lumineuse suffisamment 
élevée est couplée dans le guide, son indice est modifié par la non-linéarité et la réflectivité est 
modifiée. Le décalage angulaire est directement lié au changement d'indice. De son côté, le 
changement de forme est dû, d'une part à la diminution de l'efficacité de couplage en régime 
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non linéaire, d'autre part à l'absorption non linéaire [43]. Une analyse fine permet de déduire 
de ces données le coefficient non linéaire complexe, ici n2 =(- 3.6+0.25j)10-'0cm2 lkW 
i371. 

- (d) High Power: fit 

41.9 42 42.1 42.2 42.3 42.4 
Angle of Incidence 

Figure 14 : Spectroscopie de lignes noires non linéaires (d'après [37]) 

En réalité la forme et l'existence même des lignes noires, déjà en régime linéaire, est 
suffisamment délicate pour qu'on s'y attarde quelque temps. Considérons tout d'abord le cas 
du coupleur à prisme linéaire dun guide sans pertes de propagation. En théorie on ne devrait 
pas pouvoir observer de raies de résonance à l'infini. En effet, la réflectivité en onde plane 
dune telle structure a toujours un module unité : IR(€))[ = 1. Ce résultat s'obtient par un calcul 
électromagnétique et se comprend aisément : en l'absence de pertes la conservation impose 
que l'amplitude de l'onde plane émergente est égale à celle de l'onde plane incidente. Les 
lignes noires observées avec un coupleur à prisme sont donc dues : 

- à des pertes de propagation, 
- ou à une courbure de l'échantillon (gap d'épaisseur variable). 

Dans le cas d'un coupleur à réseau, la situation est tout à fait différente [MI. La présence 
de deux faisceaux émergents (fig. 12b) au lieu dun seul autorise des échanges d'énergie entre 
ces deux faisceaux. On observe ainsi généralement une ligne brillante en réflexion et une ligne 
noire en transmission, encore que ce ne soit pas une règle absolue et que le résultat dépende de 
la position de la zone modulée dans la structure guidante (voir la figure 15, section 6.2). 

6.2 Modélisation électromagnétique : développement aux pôles. 

Un faisceau incident quelconque peut être décrit par son spectre d'ondes planes. I1 s'agit de la 
représentation longitudinale : 

E;(x,z> = J+=A;(Y)cp,(y,x)eQY -_ (30) 

dans laquelle yest la composante longitudinale du vecteur donde. Comme c'est toujours le cas 
au premier ordre pour tout résonateur, l'amplitude guidée excitée est décrite, au voisinage de 
la résonance par une lorentzienne dans laquelle yp est le pôle et 5 le coefficient de couplage : 
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En régime non linéaire, y, dépend de l'amplitude guidée excitée A, ( z )  définie dans 
l'espace réel, donc transformée de Fourier de A, (y) : 

où y, est le vecteur d'onde moyen de l'onde incidente. 6 est un coefficient non linéaire égal à 
k.nZef .  L'équation (32) permet de calculer en tout point l'amplitude guidée excitée en régime 
linéaire comme non linéaire, lorsque le coupleur est excité par un faisceau de profil 
quelconque. il nous reste, pour décrire la structure, à obtenir une expression des champs 
émergents rayonnés. Les ondes émergentes résultent de la superposition cohérente de deux 
termes, l'un constant provient de la réflectivité directe de l'onde incidente. il est insensible à la 
résonance. L'autre est issu du découplage de l'onde guidée excitée et est résonant : 

L'addition de ces deux termes peut se réécrire en faisant apparaître un zéro y, comme 
dans le deuxième membre de (33). Pour y = y, la réflectivité devient nulle. Notons que y, est 
généralement complexe alors que y est réel par définition. Une réflectivité nulle ne peut être 
effectivement observée expérimentalement que si y, devient réel. Dans un coupleur à prisme 
cette situation se produit lorsque les pertes par absorption sont égales aux pertes par 
rayonnement. Dans un coupleur à réseau, la situation est plus complexe et des zéros peuvent 
apparaître sur certains ordres diffractés. Insistons sur le fait que le pôle y, est lié à la 
résonance et est le même pour tous les ordres rayonnés, alors que le coefficient r e t  le zéro y, 
dépendent de l'ordre émergent. 

La figure 15 illustre numériquement la validité de cette approche. L'amplitude diffractée 
dans différents ordres dun coupleur à réseau est tracée en fonction de l'angle d'incidence. Le 
calcul dit "modal" résulte de l'approche développée ci-dessus. Le calcul dit "exact" a été 
réalisé à partir de la méthode différentielle [45] qui consiste à résoudre numériquement de 
manière exacte les équations de Maxwell dans la structure diffractante. L'accord est excellent 
en régime linéaire comme non linéaire [46]. 

Nous souhaiterions finir cette partie en mentionnant les difficultés dun traitement 
électromagnétique rigoureux de ces structures ouvertes non linéaires, difficultés masquées par 
le développement au pôle décrit ci-dessus. Justement parce que la structure est ouverte sur un 
milieu infini la constitution d'une base pour un développement du champ est délicate. La 
notion de mode guidé disparaît dès l'ouverture de la structure pour laisser la place à un mode à 
fuite. Toutefois ce mode à fuite est exponentiellement divergent à l'infini de sorte qu'il est non 
normalisable et ne peut pas être complété pour former une base. En particulier l'équation (8) 
ne peut pas être utilisée pour calculer n2eff puisque les intégrales sont divergentes. 

En régime linéaire, il est facile de résoudre le problème par un développement en ondes 
planes caractérisées par la composante longitudinale du vecteur donde (représentation 
longitudinale). On peut aussi développer le champ sur la base constituée des modes guidés et 
des modes rayonnés, caractérisés par la composante transverse (représentation transverse) 
(fig. 16). Dans le cas des structures ouvertes, les modes guidés n'existent plus et il ne reste 
plus qu'un développement sur les modes rayonnés. Cette formulation ne fait plus ressortir le 
rôle essentiel des résonances. Les modes à fuite associés aux résonances apparaissent comme 
des paquets de modes rayonnés d'amplitude plus importante. 
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Figure 15 : Test numérique de la validité du développement au pôle pour un coupleur à réseau. 

Cette situation devient très délicate en régime non linéaire, puisque tous les modes sont 
alors couplés par la non-linéarité dans l'espace réel et non dans l'espace de Fourier des 
fréquences spatiales. D'où l'intérêt d'utiliser dans ce cas un mode unique, qui décrit le champ 
total dans le résonateur. Ce mode a clairement un rapport avec le mode à fuite avec les 
difficultés dont on a déjà parlé. Ces difficultés mathématiques ont sans doute un lien avec le 
fait que la structure rayonnante introduit des résonances dans le continuum des modes de 
l'espace libre [47]. 

Modes guidés 2 classes de modes rayonnés 

& f L f  

Figure 16 : Modes rayonnés. 

6.3 Effets transverses et dynamiques 

De façon évidente, un coupleur distribué est en quelque sorte un résonateur de Fabry-Perot 
utilisé sous incidence oblique. LA valeur de l'angle dincidence (nul ou non) joue un rôle 
fondamental sur lequel nous allons insister. II est bien connu que le résonateur de Fabry-Perot 
non linéaire est bistable lorsqu'il est éclairé sous incidence normale. L'existence de la 
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bistabilité peut être vue comme due à une contre-réaction, assurée par la polarisation non 
linéaire qui couple les modes propres qui se propagent dans des directions contraires [48] 
(fig. 17). 

Sous incidence oblique (angle d'incidence grand devant la largeur angulaire des 
résonances), la symétrie est brisée et l'une des ondes est grandement favorisée devant l'autre 
qui devient négligeable (fig. 17b). JI n'y a ainsi plus de contre-réaction et donc plus de 
possibilité de comportement bistable. Cette disparition de la bistabilité s'accompagne d'autres 
manifestations. Le résonateur non linéaire de Fabry-Perot éclairé par un faisceau de largeur 
limité en régime dynamique possède une dynamique très riche, formation de structures 

1 I .......... b 

Figure 17 : Résonateur plan sous incidence normale et oblique. 

spatiales auto-organisées [49] associées à une instabilité modulationnelle de l'onde plane. 
Dans certaines conditions ces structures spatiales ne sont pas stables et peuvent devenir auto- 
oscillantes. Après passage par des bifurcations de Hopf [49], il apparaît des régimes oscillants 
de plus en plus complexes qui conduisent au chaos. Toute cette dynamique disparaît pour une 
incidence suffisamment inclinée [50]. Sous incidence normale, la composante selon z 
(parallèle au plan des miroirs) est très faible. À mesure que l'angle d'incidence augmente, le 
terme de transport qui décrit la propagation de l'énergie le long de l'interface devient de plus 
en plus important. il induit un "transport" selon z du profil de modulation spatiale et inhibe 
finalement sa formation par un effet de moyenne. 

Un exemple illustre bien l'importance du mélange d'onde dans les systèmes non linéaire, 
c'est celui de l'approximation de l'onde plane, pour un coupleur distribué, donc sous incidence 
oblique. Les résultats apparaissent sur la figure 18 où on a porté la puissance transmise, 
proportionnelle à la puissance stockée dans le résonateur en fonction de la puissance 
incidente. L'approximation de l'onde plane conduit à prédire un comportement bistable. Les 
durées des impulsions Tp sont données en unités de temps de remplissage de la cavité, T,. 
L'effet de ralentissement critique qui apparaît au voisinage du point tournant se traduit par un 
agrandissement du cycle de la réponse dynamique par rapport au cas stationnaire. JI est 
clairement visible jusqu'à des durées d'impulsions Tp aussi longues que plusieurs centaines de 
T,. Pour Tp = 1000 le régime stationnaire est quasiment atteint. Sur la figure de droite, tracée 
dans les mêmes conditions, les effets de propagation et la largeur finie du faisceau ont été pris 
en compte. Le cycle de bistabilité n'existe plus, quelle que soit la largeur spatiale du faisceau, 
il est remplacé par une commutation [51]. 

Ainsi, la prise en compte de l'extension du faisceau incident dans le domaine des 
fréquences spatiales, aussi réduite soit-elle, modifie radicalement la réponse prédite par 
rapport au cas de l'onde plane. Ce dernier cas revient à remplacer le profil des fréquences 
spatiales par une fonction de Dirac. L'approximation onde plane tire sa validité en optique 
linéaire du théorème de superposition. Elle n'est plus valide en optique non linéaire. 
L'approximation du régime harmonique, équivalent dans le domaine temporel de 
l'approximation onde plane dans le domaine spatial n'est pas valide non plus. 
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Figure 18 : Réponse onde plane (à gauche) et faisceau limité (à droite) d'un coupleur distribué (après [5 i]). 

La prise en compte correcte des effets dynamiques dans les coupleurs distribués montre 
qu'il est possible d'observer des effets de commutation très brève [52]  dont le temps de 
réponse est largement inférieur à T,. Des expériences de conjugaison de phase dans des guides 
d'ondes non linéaires confirment les modélisations. Un excellent accord a été obtenu entre 
expérience et théorie lorsque tous les effets sont pris en compte : couplage non linéaire, 
absorption non linéaire au cours de la propagation, ainsi qu'absorption non linéaire croisée 
entre les deux faisceaux de pompe [35]. 

6.4 Filtrage et renforcement des effets non linéaires 

L e  guide d'onde n'est pas l'espace libre et les atomes et molécules qui y sont placés ne voient 
pas un environnement isotrope. Dans le cas dun coupleur distribué ils voient, au contraire, 
une densité spectrale de modes qui fait apparaître des pics au voisinage des modes à fuite. Une 
distribution typique est donnée sur la figure 19 en ne considérant que les modes impairs [53]. 
Les modes à fuites sont représentés par des lignes verticales de hauteur proportionnelle au 
coefficient d'atténuation. 

Even R Y. 1 1 l'w 25.w T + -  

0.w 1.w 2.w 5.00 4.00 5.w 

Figure 19 : Densité spectrale de modes propres dans un coupleur distribué. 
Propaption mnstlnt in 1n.1 

Dans ces conditions, on comprend aisément qu'un atome se désexcitera préférentiellement 
là où la densité spectrale est la plus grande, c'est-à-dire dans les directions de découplage des 
modes à fuite. Cela a été très bien observé expérimentalement par exemple dans des 
expériences de fluorescence guidée [54] mais aussi en spectroscopie Raman renforcée [ S I .  



182 G. Vitrant 

Le fait que la lumière de fluorescence, par essence incohérente, soit émise dans des directions 
privilégiées signifie que la présence du guide induit une certaine cohérence entre les dipôles 
émetteurs. Cette mise en phase peut aller jusqu'à favoriser l'émergence de mécanisme 
démission stimulée. C'est ainsi qu'un régime de diffusion Raman stimulée a été observé dans 
des guides avec des puissances de pompe très basses [56]. 

7. CONCLUSION 

Les progrès technologiques récents de l'optique intégrée pour laquelle un marché certain 
commence à émerger devraient pouvoir stimuler de nouvelles études, aussi pour les dispositifs 
non linéaires. Outre leur intérêt technologique, j'espère avoir convaincu le lecteur que les 
dispositifs d'optique guidée non linéaire peuvent constituer un superbe (parce que contrôlé) 
laboratoire pour l'étude des systèmes non linéaires. 
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L’optique non linéaire et ses matériaux 

Effets non linéaires et fluctuations quantiques 

É. Giacobino 

Laboratoire Kastler Brossel, Université Pierre et Marie Curie, École Normale 
Supérieure et CNRS, 4 place Jussieu, 75232 Paris cedex 05, France 

Résumé : Ce cours présente une description des états comprimés du rayonnement et quelques 
méthodes de production de ces états comprimés, basées sur des principes d’optique non linéaires. 
Après une brève introduction à la quantification du champ de rayonnement, nous discutons les 
principales conséquences de la nature quantique du champ sur les fluctuations qui apparaissent dans 
les mesures. Nous étudions tout d’abord la modification des fluctuations quantiques dans un système 
optique linéaire comme une lame semi-transparente. Puis nous traitons trois systèmes qui permettent 
de manipuler les fluctuations quantiques du rayonnement : l’amplificateur paramétrique qui produit un 
champ ‘‘ vide comprimé ”, la cavité contenant un milieu possédant un indice non linéaire, qui produit 
un champ d’amplitude non nulle comprimé, et l’oscillateur paramétrique au-dessus du seuil qui produit 
des faisceaux jumeaux. 

1. INTRODUCTION 

Contrairement à ce qui se passe dans beaucoup d’autres domaines de la physique, il est 
relativement facile d’observer les fluctuations quantiques en optique. Lorsque la lumière est 
produite par un laser dont toutes les fluctuations d’origine mécanique, acoustique ou 
électrique ont été supprimées, les fluctuations quantiques donnent lieu à un bruit rémanent sur 
l’intensité lumineuse détectée. Ce bruit est connu sous le nom de bruit de grenaille (“ shot 
noise ” en anglais) ou bruit quantique standard. Dans les années récentes, l’amélioration des 
sources lasers et des détecteurs a fait que le bruit quantique standard est de plus en plus 
souvent atteint dans les mesures de précision, en spectroscopie ou en interférométrie, limitant 
ainsi la sensibilité de la détection. 

On a longtemps pensé que le bruit quantique standard constituait une limite 
insurmontable. Mais au milieu des années 1980, des expériences ont montré que si les 
fluctuations quantiques étaient inévitables, leur effet sur les mesures pouvait être contourné. 
Avec des faisceaux lumineux dits “ non classiques ”, on sait maintenant atteindre des 
réductions de bruit allant jusqu’à 90% au-dessous du bruit quantique standard. Nous nous 
intéresserons ici à deux types de systèmes produisant des faisceaux lumineux à bruit 
quantique réduit, les amplificateurs ou oscillateurs paramétriques utilisant des milieux non 
linéaires d’ordre 2 (x‘~’)  et des cavités optiques contenant des milieux non linéaires d’ordre 3 
(x‘3’). 
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2. FLUCTUATIONS QUANTIQUES ET ÉTATS COMPRIMÉS 

De manière simplifiée, on peut voir le bruit quantique observé sur l’intensité d’un faisceau 
laser idéal comme résultant de l’arrivée aléatoire des photons sur le détecteur. La distribution 
aléatoire des photons a une statistique de Poisson et peut se mesurer directement en régime de 
comptage de photons: Lorsque l’on mesure une intensité lumineuse dans un régime de fort 
flux où le comptage est impossible, on retrouve sur cette intensité la trace de la distribution 
des photons : à la valeur moyenne se superposent des fluctuations dont la valeur quadratique 
moyenne est proportionnelle à la racine carrée de l’intensité, ce qui est caractéristique de la 
distribution Poissonienne. 

2.1 Champ électromagnétique quantique 

Cependant l’image de l’arrivée aléatoire des photons ne rend pas compte de toutes les 
caractéristiques du bruit quantique, qui se manifeste non seulement sur l’intensité mais sur la 
phase ou sur les diverses composantes en quadrature du champ. Pour les représenter 
correctement, il faut faire appel à une théorie plus complète, où le champ électromagnétique 
est quantifié. 

Une onde plane de fréquence COL et de direction de propagation et de polarisation 
données, correspondant à un mode particulier du champ électromagnétique peut être décrite 
par son champ électrique 1 I: 

E(t)=E, cosm,t+E,sinw,t ( 1 )  

où El and E, sont les composantes en quadrature du champ.. Quand le champ est quantifié, 
les deux composantes sont des opérateurs qui s’expriment en fonction des opérateurs de 
création et annihilation atet a du mode, opérateurs qui ont pour effet d’ajouter ou de retirer 
un photon : 

El =Eo(a+at) El = - & ( u - u ~ )  (2)  

avec EO = $ q 2 Q  (3) 

où V est le volume dans lequel est quantifié le champ. EO est l’ordre de grandeur du champ 
dans un état qui contient en moyenne 1 photon. 

Le commutateur de at et a étant : [a,at] = 1 ,  El et E, ne commutent pas. Ce sont des 
quantités conjuguées, de même que la position q et l’impulsion p d’une particule. En 
conséquence, elles ne peuvent pas être mesurées avec une précision infinie simultanément et 
la dispersion des résultats AEl et AE, obéit à une inégalité de Heisenberg : 

AEl.AE2 2E02 (4) 

On peut représenter le champ dans “ l’espace des phases ” où les coordonnées sont les 
deux composantes en quadrature, coefficients de sin u,t et cosw,t dans l’équation (1) .  Dans 
un tel diagramme, analogue à celui de la représentation de Fresnel, un champ classique est 
représenté par un vecteur dont le module et l’argument sont l’amplitude et la phase. Pour un 
champ quantique, le résultat des mesures sur E, et E, fluctue de quantités AEl et AE,. 
L‘extrémité du vecteur représentant le champ appartient à une surface dans l’espace des 
phases dont la dimension est supérieure à la limite donnée par l’équation (4). 
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L‘état le plus proche d’un champ classique est celui pour lequel les fluctuations sur les 
deux quadratures sont égales à la limite permise par l’équation (4). L’aire d’incertitude a alors 
une forme circulaire de diamètre EO dans l’espace des phases, comme indiqué sur la figure 1 
(sur cette figure, le champ et ses fluctuations ne sont pas à la même échelle ; un champ laser 
comprend de très nombreux photons, alors que les fluctuations ont pour ordre de grandeur le 
champ d’un photon). Un tel état d’incertitude minimum est appelé état cohérent. Les 
fluctuations qui lui correspondent sont les fluctuations quantiques standard. 

Figure 1 : Représentation d’un état cohérent dans l’espace des phases 

Le champ correspondant à l’état de plus basse énergie d’un mode a une valeur moyenne 
nulle, mais, à cause du principe d’incertitude de Heisenberg, il ne peut avoir des fluctuations 
nulles. On peut montrer que cet état vide est un état cohérent particulier. I1 est représenté dans 
l’espace des phases par un disque de diamètre €0 centré sur l’origine. 

2.2 Etats comprimés 

Pour réduire les fluctuations au-dessous de £O , il faut briser la symétrie entre les deux 
quadratures. On peut en effet diminuer AE, pourvu que AE2 augmente au dessus de £O. Des 
états possédant cette propriété sont dits comprimés 

Dans l’espace des phases, un état comprimé a une forme allongée, avec une dispersion 
plus petite sur une des composantes que sur l’autre. Les fluctuations peuvent être comprimées 
en amplitude c’est-à-dire parallèlement au champ moyen (figure 2, courbe a), ou en phase 
c’est-à-dire perpendiculairement au champ moyen (figure 2, courbe b), ou sur une quadrature 
quelconque, E, par exemple (figure 2 courbe c). 

T 

Figure 2 : Représentation d’un état comprimé dans l’espace des phases : (a) état comprimé en amplitude, (b) état 
comprimé en phase, (c) état comprimé en quadrature. 
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2.3 Mesures d’intensité 

Si le champ moyen est bien plus grand que les fluctuations, on peut écrire les fluctuations 
d’intensité dans le cadre d’une approximation linéaire 

AI2 = 4E:AE: (5) 

où nous avons supposé que le champ moyen était aligné le long de l’axe El. Le bruit 
quantique standard correspond au cas où les fluctuations de d’amplitude sont égales à celles 
d’un champ cohérent : Mi2 = ,52. Le bruit de photon est donc caractérisé par une variance 
proportionnelle à l’intensité moyenne : 

(AIz Is, = 4E:& (6)  

Si l’on relie l’intensité au nombre de photons N 

on obtient 
(8) 

On retrouve la statistique de Poisson prévue par le modèle de l’arrivée aléatoire des photons. 
Le bruit d’intensité peut être réduit par compression des fluctuations de la composante El,  
c’est-à-dire ici de l’amplitude du champ. Plus généralement, dans la plupart des mesures 
optiques, seule une composante de quadrature du champ est concernée. On peut réduire le 
bruit sur la mesure en comprimant les fluctuations quantiques du champ sur la quadrature 
correspondante. 

(AN’), = < N > 

2.4 Modèle de champ quantique pour un faisceau laser 

Jusqu’ici nous avons seulement considéré un champ strictement monomode et ses fluctuations 
à la même fréquence. De fait, les mesures sont sensibles aux fluctuations dans une certaine 
bande de fréquence, qui est l’inverse de la constante de temps utilisée. Nous sommes donc 
amenés à considérer des champs quasi monomodes, avec un mode de fréquence centrale m, 
dont la valeur moyenne du nombre de photons peut être importante, entouré de modes de 
fréquences voisines qui ne comportent pas ou presque pas de photons. Ces modes sont les 
modes de fluctuation qui ont des fréquences non nulles par rapport à la fréquence centrale. 

Pour traiter ce cas, il est commode d’introduire un champ E(t) qui est une somme de 
Fourier des modes concernés, avec des fréquences de bruit O faibles par rapport à la fréquence 
centrale m [2] 

do 
2n ,L+, 

E ( t ) = E J - u  exp(-iot)exp(-io, t )  (94  

La relation de commutation des opérateurs transformés de Fourier uOL+,, et ut,,-,, est 

[u,,,.u+,,-~~]= 21t S(w+o’) (10) 

où E,, est défini par 
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Dans cette expression, S est la section du faisceau lumineux. On voit que la valeur moyenne 
du produit <at,,-,, a,,,,. > est le nombre moyen de photons par unité de temps dans le 
faisceau. On peut montrer que la relation d’incertitude de Heisenberg pour la dispersion des 
composantes de quadrature, moyennée sur un certain temps de mesure T s’écrit maintenant 

(12) 

Cette expression est équivalente à l’expression (4) pour un mode de volume ScT. En utilisant 
cette relation pour calculer le bruit de photon (équation 6) on retrouve le résultat bien connu 
que le bruit est réduit si l’on moyenne les mesures sur des temps plus longs. 

Dans la suite nous nous intéresserons plus spécifiquement aux composantes de Fourier 
des fluctuations du champ, et à leur spectre de bruit qui est directement accessible à 
l’expérience à l’aide d’un analyseur de spectre. 

Pour montrer comment les fluctuations quantiques interviennent dans les mesures, nous 
allons tout d’abord étudier un système optique très simple, la lame séparatrice. 

E, AE,AE*2- 
T 

3. BRUIT QUANTIQUE À LA SORTIE D’UNE LAME SÉPARATRICE 

Quand un faisceau laser passe à travers une lame semi-transparente (figure 3), en entrant par 
l’entrée A, les deux sorties C et D voient leur bruit quantique augmenté. Cela peut se 
comprendre comme une conséquence de la nature corpusculaire de la lumière. Chaque photon 
a une probabilité % d’être transmis ou réfléchi. Par suite du caractère aléatoire de ce processus 
de transmissionhéflexion, il apparaît un bruit de partition qui est indépendant de la statistique 
de photon du faisceau entrant. On peut retrouver cette propriété de manière plus quantitative 
en calculant les fluctuations des champs aux deux sorties de la lame. 

, entrée B 

sortie photodiodes 

Figure 3 : Les champs entrant par les entrées A et B de la lame sont partiellement transmis et partiellement 
réfléchis et se recombinent sur les sorties C et D 

3.1 Détection homodyne 

Considérons un dispositif souvent utilisé pour la “ détection homodyne ” qui comprend une 
lame séparatrice qui mélange les champs entrant par les voies A et B et deux photodétecteurs 
sur les voies de sortie C et D. Les coefficients de transmission et de réflexion en amplitude de 
la lame sont respectivement t et r (avec ?+ ? = I ) .  Les relations entre les champs quantiques 
entrants et sortants sont les mêmes que celles données par l’optique classique. 
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E, = t E A  + r E a  

ED = - .EA + t E a  

Le signe - dans l’équation (13b) vient du déphasage de n entre les réflexions air-verre et verre- 
air. Considérons tout d’abord une lame semi-transparente. Dans ce cas, on a 

(14) 

Dans la suite, nous utiliserons la méthode “ semi-classique ” [3,4,5] pour traiter les 
champs quantiques : les champs considérés sont la somme d’un champ classique de valeur 
égale à la valeur moyenne du champ quantique (éventuellement nulle) et d’un champ fluctuant 
dont la valeur quadratique moyenne est égale à celle des fluctuations quantiques. Ainsi, si l’on 
n’envoie aucun champ à l’entrée d’un système optique, il faudra supposer que le champ 
entrant est en fait le champ fluctuant du vide. Avec ces hypothèses on montre que l’on peut 
appliquer les lois de l’optique classique pour déterminer le champ sortant d’un système 
optique. 

Nous utilisons maintenant ces principes pour calculer les intensités IC et ZD des champs en 
sortie de la lame semi-transparente. En supposant que le champ EA est beaucoup plus intense 
que le champ Es nous obtenons 

r = t = i/Jz 

I ,  = 1 / 2( EA2 + EA(Ea + EB*))  

ZD = l / 2 ( E A 2 - E A ( E a + E a * ) )  (15b) 

(15a) 

où le champ EA a été supposé réel et où (EB+ E ~ * ) l 2  = E B ~  est la composante de EB en phase 
avec l’oscillateur local EA. 

La différence I des intensités IC et ID s’écrit 
I = I ,  - I ,  = EA(Ea +Ea*) = 2EAEa, (16) 

Cette différence d’intensité est un signal résultant de l’homodynage par le champ EA 
(oscillateur local) de la composante de quadrature du champ EB alignée avec EA. Lorsque l’on 
calcule les fluctuations de Z, les fluctuations de l’oscillateur local disparaissent et on obtient 

AI2 = 4EA2 (17) 

Supposons maintenant que le champ entrant en B est nul. Cela implique que les 
fluctuations du vide entrent en B et sont homodynées par l’oscillateur local. Le bruit sur la 
différence d’intensité est alors donné par 

AI2 =4EA2E02 (18) 

Comparant ce résultat avec l’équation (6), on voit que ce bruit est le même que le bruit 
quantique standard du champ EA de l’oscillateur local. Il est indépendant des fluctuations 
réelles de l’oscillateur local. Cette expérience procure donc une mesure directe du bruit 
quantique standard d’un champ quelconque. 

Si maintenant on envoie sur l’entrée B de la lame semi-transparente un champ qui n’est 
plus vide mais qui est constitué de “vide comprimé”, le bruit sur I n’est plus le bruit 
quantique standard. Si la quadrature comprimée de EB est alignée avec EA le bruit sur I est 
inférieur au bruit quantique standard. Cette propriété a été utilisée dans les expériences de 
génération d’états comprimés qui sont décrites plus loin pour détecter la présence de ces états 
du champ. 
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3.2 Effets des pertes sur la lumière comprimée 

Les pertes optiques ont un effet destructeur sur la lumière comprimée. On peut modéliser les 
pertes optiques linéaires qui se produisent à la traversée d’un milieu matériel par une lame 
séparatrice ayant un coefficient de transmission en intensité ?=T. Nous reprenons la lame de 
la figure 3 et nous supposons qu’un champ non nul entre par l’entrée A tandis que le vide 
entre par l’entrée B. Les fluctuations d’amplitude du champ transmis Ec. (fluctuations en 
phase avec la valeur moyenne du champ, supposé réel) valent alors 

(19) 

La lame semi-transparente mélange les fluctuations des deux champs. Si les fluctuations 
du champ entrant sont égales au bruit quantique standard (AE;, SO*), on trouve que les 
fluctuations du champ sortant sont également égales au bruit quantique standard car ? + ? = I .  
Cependant, si le champ entrant a des fluctuations inférieures au bruit quantique standard, les 
pertes tendent à ramener ses fluctuations au bruit quantique standard et donc à détruire la 
compression de bruit. Notons que le même raisonnement est vrai pour un champ ayant un fort 
excès de bruit, qui est également ramené au bruit quantique standard. 

Dans un système de détection, une efficacité quantique inférieure à 1 a le même effet, 
puisqu’un détecteur de rendement quantique T peut être considéré comme un détecteur de 
rendement quantique 1 précédé d’une lame de coefficient de transmission T. 

AE,,’ = t ’MA, ’  + rz €0’ 

4. GÉNÉRATION D’ÉTATS COMPRIMÉS DU RAYONNEMENT 

La plupart des méthodes utilisées pour générer des états comprimés reposent sur des processus 
d’optique non linéaire, qui peuvent être du second ordre ( f ’ )  ou du troisième ordre ( x ‘ ~ ’ ) .  Le 
premier cas correspond au mélange à 3 ondes : un milieu à coefficient x‘*’ non nul, irradié par 
un faisceau laser de pompe à la fréquence 00 émet deux ondes dites signal et complémentaire 
(idler), de fréquence 01 et 02 vérifiant la condition de conservation de l’énergie, ai + 02 = 00. 
Un photon pompe disparaît alors que deux photons, signal et complémentaire, sont créés. 

Le second cas correspond au mélange à 4 ondes : dans un milieu à coefficient f 3 ) ,  deux 
photons de l’onde pompe à la fréquence 00 disparaissent tandis que deux photons sont créés 
dans les ondes signal et complémentaire aux fréquences 01 et %. La condition de 
conservation de l’énergie requiert : 01 + 02 = 2%. Ces deux types de systèmes peuvent être 
utilisés soit dans le régime non dégénéré où les fréquences 01 et ~2 erfou les polarisations sont 
différentes, soit dans le régime dégénéré où les fréquences sont égales et les polarisations 
identiques. Dans ce dernier cas, les champs signal et complémentaire se confondent en un seul 
et même champ. 

La première observation de compression des fluctuations lumineuses a été effectuée en 
1985, dans une expérience reposant sur le mélange à 4 ondes dégénéré dans de la vapeur de 
sodium [6]. La non-linéarité était exaltée en plaçant le milieu atomique dans une cavité. En 
1986, de la lumière comprimée a été produite dans un système utilisant un milieu non linéaire 
du second ordre dans une cavité [7]. Nous décrirons dans la suite la génération de lumière 
comprimée dans un milieu à x‘” utilisé en régime dégénéré, puis dans un milieu x(3) utilisé 
comme un milieu possédant un indice non linéaire (effet Kerr) [8,9] et enfin le cas du mélange 
à trois ondes non dégénéré, qui permet de produire un autre type de lumière non classique, les 
“ faisceaux jumeaux ” [ 101. 
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4.1 Production de lumière comprimée par génération paramétrique dégénérée 

4.1.1 Théorie 

Nous allons traiter la compression du bruit quantique dans un milieu non linéaire par la 
méthode semi-classique évoquée plus haut : nous calculons les champs par les équations de 
l’électromagnétisme classique, en tenant compte du fait que les champs entrants ont des 
fluctuations aléatoires qui “ simulent ” celles des champs quantiques. En particulier quand le 
champ entrant est nul classiquement, nous considérerons que ce sont les fluctuations du vide 
qui entrent dans le système. Pour les interactions paramétriques de type x‘*’ et x‘~’  , on peut 
montrer [ 1 11 que ce traitement est complètement équivalent au traitement quantique standard. 

Nous considérons un milieu non linéaire de coefficient x(’’ non nul, éclairé par un laser 
de pompe à la fréquence placé dans une cavité optique résonante pour le sub-harmonique 
01 = d 2 .  Un tel système peut osciller comme un laser si le laser pompe a une intensité 
supérieure à un certain seuil [ 121. Ici, nous supposerons que la puissance de pompe est assez 
faible pour que la cavité reste au-dessous du seuil d’oscillation. L’équation qui donne la 
modification de l’amplitude (complexe) du champ signal a1 sur un tour de cavité s’écrit : 

~ - - - y a ,  +qa, +ta, (20) da, - * in 

d t  

où z est le temps d’aller-retour dans la cavité, y est l’amortissement du champ dans la cavité 
(sans dimension) qui est relié aux coefficients de transmission (supposé faible) et de réflexion 
du miroir de sortie r e t  t par 

y =  1-r = t 2  / 2  (21) 

q est le gain paramétrique, qui est proportionnel à l’intensité du champ pompe. On a supposé 
que le champ pompe n’est pas modifié à la traversée du milieu (pas de “ déplétion ” de la 
pompe) et que l’accord de phase est réalisé entre onde pompe et sub-harmonique. Soulignons 
que le gain paramétrique sur al fait intervenir al*, ce qui est caractéristique de l’amplification 
paramétrique. 

Le champ alin est le champ entrant dans le système dans le mode qui respecte la 
condition d’accord de phase. Ici ce champ est le champ du vide [3]. 

Nous exprimerons la solution en termes des composantes de quadrature 
4, =(a,  +a,’)/& pi =(a, -a,’)/&i (22) 

avec des notations similaires pour q,ln et qlZn . 
Nous utilisons le formalisme des champs quasi monomodes introduits à la section 2.4, et 

nous remplaçons al par son expression comme somme de Fourier de modes de fréquence 
01 + w où w est une fréquence de bruit. La solution de l’équation (20) et de’son complexe- 
conjugué s’écrit 

Par ailleurs, le champ sortant alouf est relié au champ dans la cavité al et au champ 
entrant alin par une relation de réflexion-transmission semblable à l’équation (13b) 

apUr = ta, -a: (24) 
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où le coefficient de réflexion a été remplacé par 1. Ainsi le champ sortant est égal à la somme 
du champ dans la cavité transmis par le miroir et des fluctuations du vide réfléchies par le 
miroir. Utilisant les équations (23) et (24), on obtient 

Ces équations montrent clairement que le champ du vide entrant a été modifié : la 
quadrature 41 est amplifiée tandis que la quadrature pl  est “ dé-amplifiée ” c’est-à-dire 
comprimée et tend vers O pour la fréquence de bruit nulle et pour y = q, ce qui correspond au 
seuil d’oscillation de la cavité. La plage de fréquence de bruit sur laquelle apparaît la 
compression est de l’ordre de la largeur de la cavité. Au-delà de cette valeur, le bruit revient 
au bruit quantique standard suivant une fonction lorentzienne. Le champ du vide est ainsi 
comprimé par ce système. On appelle souvent l’état de sortie “ vide comprimé ”, bien que ce 
champ ne soit plus vide à proprement parler [ 131. 

4.1.2 Expériences 

Le montage expérimental [7] employé pour produire le “ vide comprimé ” comprend un cristal 
non linéaire de niobate de lithium dopé oxyde de magnésium (MgO:NiNb03) pompé par un 
laser à YAG monomode doublé à 0.532 pm. Le cristal est placé dans une cavité résonante 
pour le champ sub-harmonique à 1.06 pm (figure 4). L’accord de phase est réalisé pour ces 
longueurs d’ondes en chauffant le cristal. Le champ sortant de la cavité est analysé à l’aide de 
la détection homodyne décrite à la section 3.2, où l’oscillateur local est constitué par une 
partie du fondamental du laser de pompe à 1.06 pm. Le signal de différence des photodiodes 
de la détection homodyne est envoyé dans un analyseur de spectre. 
Le signal observé à une fréquence de bruit fixée dépend de la phase relative de l’oscillateur 
local et du champ émis par la cavité. L’expérience montre qu’il oscille autour du niveau du 
bruit quantique standard en fonction de la phase de l’oscillateur local. La compression de bruit 
ainsi obtenue augmente lorsque la puissance de pompe se rapproche du seuil d’oscillation de 
la cavité. La réduction de bruit optimum obtenu avec ce type montage est de l’ordre de 80% 
au-dessous du bruit quantique standard [ 14,151. 

oscillateur, lame 
local 

séparatrice 
L 

\ 

photodiode 

analyseur de spectre 

Figure 4 : Schéma expérimental utilisant Ia génération paramétrique dans une cavité pour produire du vide 
comprimé. Le vide comprimé est analysé en le recombinant avec un oscillateur local dans un détecteur 

homodyne fait d’une lame séparatrice 50/50 et de deux photodétecteurs 
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4.2 Production de lumière comprimée par un milieu possédant un indice non linéaire 

Dans cette section, nous allons considérer un système utilisant un milieu non linéaire du 
troisième ordre. L’interaction d’un champ avec un tel milieu produit une compression des 
fluctuations après propagation sur une distance suffisante. Ce phénomène a été mis en 
évidence dans des fibres optiques en silice [I61 et dans des semi-conducteurs [17]. Les 
expériences avec des impulsions très courtes ou des solitons sont particulièrement 
intéressantes [18]. Toutefois, l’effet est en général plus facile à observer quand le milieu non 
linéaire est placé dans une cavité. Quand ce système est éclairé par un laser assez intense, il 
peut donner lieu au phénomène de bistabilité optique. Les premières propositions pour 
produire de la lumière comprimée reposaient sur une telle cavité non linéaire au voisinage du 
seuil de bistabilité [8,9]. 

4.2.1 Théorie 

Le traitement des fluctuations quantiques du champ dans une cavité non linéaire s’appuie sur 
la théorie semi-classique développée à la section 4.1.1 [4]. Nous considérons une cavité 
comprenant un miroir complètement réfléchissant et un miroir de couplage (cavité à une 
entrée-sortie). Classiquement, les champs entrant et sortant de la cavité sont reliés par 

ta“ = (I - r e-’” )a 

taou‘ = (e-i” - r ) a  

(26a) 

(26b) 

où r et r sont les coefficients de réflexion et de transmission en amplitude du miroir de 
couplage et @ le déphasage total sur un aller et retour dans la cavité, qui comprend le 
déphasage linéaire et le déphasage non linéaire dû au milieu non linéaire (milieu Kerr) : 

La transformation alin + alout est une rotation dans l’espace des phases d’un angle qui 
dépend de l’intensité du champ dans la cavité. De ce fait tous les points de la distribution de 
probabilité montrée sur la figure5 ne tournent pas du même angle et la forme de cette 
distribution est modifiée. Comme la surface totale est conservée dans la rotation, une 
élongation dans une direction entraîne une diminution dans une autre direction, et donne la 
compression recherchée. 

Pour calculer le spectre de compression, nous écrivons comme précédemment l’équation 
d’évolution du champ dans la cavité. Nous supposons que la cavité a une bonne finesse et que 
le déphasage @ est faible de sorte que l’on peut développer l’exponentielle de l’équation (26). 
L’amortissement du champ dans la cavité (sans dimension) y est relié aux coefficients r et t 
par l’équation (21). En conséquence, le coefficient de transmission t peut s’exprimer comme 
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Figure 5 : Représentation dans l'espace des phases de la modification d'un champ cohérent après passage dans 
une cavité contenant un milieu non linéaire. Le champ subit une rotation dépendant de l'intensité qui produit une 

distorsion de la distribution de probabilité. 

Le temps d'aller et retour dans la cavité est 7 et le taux de déclin du champ dans la cavité 
est y/~.  LE milieu non linéaire est dans un premier temps supposé idéal (sans pertes). Dans ces 
conditions l'équation d'évolution du champ s'écrit 

(29) 

où le champ entrant alin (d'amplitude moyenne non nulle dans ce cas) est relié au champ 
sortant alout par 

(30) 

Contrairement au cas de la section 4.1 où nous traitions des équations linéaires, nous 
avons maintenant une équation différentielle non linéaire. Considérant que les fluctuations 
sont faibles par rapport au champ moyen, nous résolvons tout d'abord l'équation stationnaire 
pour les champs moyens, puis nous différentions l'équation (29) autour des valeurs moyennes 
pour trouver les fluctuations quantiques. En prenant ensuite la transformation de Fourier 
comme précédemment, nous obtenons 

(y  + iQo + 2iK1a0)2 - iwt)6a(w) + iKaOGa* (w) = &6fY (w) (3 1 a) 

( y  - ia0 - 2i~la,1* - iw t )  6a*(w) - i~aF6a(w) = J2yWfl*(w) (31b) 

où les 6a sont les fluctuations quantiques des champs, Q est la valeur moyenne stationnaire et 
601'" correspond aux fluctuations quantiques du champ entrant, supposé ici égal au bruit 
quantique standard. Les équations (31) présentent comme dans le cas de la génération 
paramétrique une dépendance en phase qui produit la compression de bruit. On trouve que la 
compression est totale pour des points de fonctionnement au voisinage des points tournants de 
la courbe de bistabilité. Nous ne donnerons pas ici l'expression finale qui a une forme plus 
compliquée que les équations (25). On trouve aussi que la plage de fréquence de bruit sur 
laquelle apparaît la compression est de l'ordre de la largeur de la cavité. Si on introduit des 
pertes dans la cavité, la compression de bruit est dégradée. 

2- W t )  = -(y+iQo +iKla(t)lZ) +J2yaifl(t) 
at 

aO"' ( t )  = &a ( t )  -a'" ( t )  
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4.2.2 Expériences 

La génération d’états comprimés a été observée dans un système comprenant des atomes à 
deux niveaux dans une cavité. Pour éliminer l’effet Doppler, on utilise soit un jet atomique 
perpendiculaire à la cavité [19], soit des atomes refroidis par laser [20]. 

-+ oscillateur L I  
Figure 6 : Schéma expérimental montrant la production de lumière comprimée à l’aide d’une cavité contenant 

des atomes refroidis par laser qui constituent le milieu non linéaire. 

Dans ce cas, le milieu ne peut plus être considéré comme un milieu Kerr parfait, car les 
atomes sont excités au voisinage d’une résonance atomique et des effets supplémentaires 
comme l’émission de lumière de fluorescence doivent être pris en compte dans l’étude 
théorique [21]. 

L’expérience comportant des atomes refroidis par laser est schématisée sur la figure 6 .  
Les atomes sont illuminés par un ensemble de 6 faisceaux lasers se contre-propageant dans les 
3 directions de l’espace et placés dans un gradient de champ magnétique. L‘ensemble forme 
un piège magnéto-optique qui piège et refroidit les atomes à une température de l’ordre du 
mK. Les atomes sont entourés par une cavité optique proche de résonance pour le faisceau 
laser à comprimer. La fréquence de ce faisceau laser est décalée de la résonance atomique 
d’environ 10 largeurs de raie. La puissance de ce faisceau est très faible, environ 10 pW, sur 
un waist de cavité de 1 mm2. La sortie de la cavité comporte une diode optique formée par un 
polariseur et une lame M4, qui permet de séparer le faisceau réfléchi par la cavité du faisceau 
entrant. À la sortie de la cavité, le faisceau est mélangé avec un oscillateur local de puissance 
10 mW issu du même laser, et détecté par un système analogue à celui présenté à la section 
4.1. I .  La compression de bruit obtenue avec ce montage est de 40% [20]. 

4.3 Production de faisceaux jumeaux par génération paramétrique non dégénérée 

Comme nous l’avons indiqué plus haut, dans la génération paramétrique, deux photons, signal 
et complémentaire, sont émis en même temps, tandis qu’un photon pompe est annihilé. Les 
photons sont donc créés par paires, ce qui produit une corrélation au niveau quantique entre 
les intensités des faisceaux correspondants. Ces faisceaux, qui diffèrent par la fréquence et/ou 
la polarisation peuvent être séparés au moyen d’un prisme ou d’un polariseur, et leurs 
intensités comparées à l’aide de deux photodétecteurs. La corrélation quantique a été observée 
soit en simple passage [22] dans un cristal soit en cavité. 
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Une cavité résonante pour les ondes signai et complémentaire placée autour du cristal a 
l’avantage de renforcer l’effet non linéaire. Dans ce cas, la cavité est pompée par un laser 
intense, au-dessus du seuil d’oscillation. Elle émet deux faisceaux jumeaux, qui présentent un 
fort degré de corrélation quantique. Cependant la cavité introduit une certaine décorrélation 
entre les deux faisceaux. En effet, les deux photons d’une paire ne sortent pas nécessairement 
de la cavité en même temps. Si le temps de mesure est faible devant le temps de stockage dans 
la cavité, les photons d’une même paire ne seront en général pas détectés tous les deux. En 
revanche, si le temps de mesure est long devant le temps de stockage de la cavité, toutes les 
paires sont détectées, l’on s’attend à ce que les deux intensités ainsi mesurées présentent un 
fort degré de corrélation. Quantitativement, la différence des intensités doit avoir un bruit 
inférieur au bruit quantique standard (qui serait celui de la différence de deux faisceaux non 
corrélés, ayant tous deux un bruit égal au bruit quantique standard). Cela correspond, dans le 
domaine des fréquences, c’est-à-dire pour le signal donné par un analyseur de spectre, à un 
spectre de bruit au-dessous du bruit quantique standard à basse fréquence et qui remonte au 
bruit quantique standard pour des fréquences supérieures à la bande passante de la cavité. 

4.3.1 Théorie 

Pour déterminer les fluctuations quantiques à la sortie d’un oscillateur paramétrique non 
dégénéré au-dessus du seuil, nous employons à nouveau la méthode semi-classique de la 
section 4.1.1 [23]. Cependant dans ce cas, il faut tenir compte de la déplétion de la pompe. 
Les équations sont alors non linéaires et nous utilisons la méthode de linéarisation décrite à la 
section 4.2.1. Comme dans l’équation (20) les termes sources pour les champ signal a1 et 
complémentaire a2 sont les fluctuations du vide entrant par le miroir de couplage. Le terme 
source pour le champ pompe % est le champ cohérent %in qui a une amplitude moyenne non 
nulle et des fluctuations égales à celles du vide. Les équations d’évolution des trois champs 
dans la cavité s’écrivent 

z*=-p, -xa;a0 + f ia ;  (324 
at 

at 
z = -p, - xa;ao -k f i a ;  (32b) 

7 * = -yoao - Xa,a, + f i a :  
at 

où est le coefficient non linéaire du second ordre du cristal, y et yo sont les coefficients 
d’amortissement des champs signal et complémentaire d’une part, pompe d’autre part et les 
autre notations sont analogues à celles de l’équation (20). Au-dessus d’une puissance de 
pompe seuil donnée par 

Iat(seuil)12 = yoy2 / 2~ (33) 

a, = - y / %  (344 
les valeurs moyennes stationnaires des champs au-dessus du seuil sont 

=1a212 = (YJ/X2)(Q--1) (34b) 
où le uaramètre (5 vaut 
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Comme précédemment, on linéarise les équations autour des valeurs stationnaires, on 
effectue une transformation de Fourier et on introduit les composantes de quadrature des 
champs, définies par 

où i = 1,2,0, et les différences 
qi =(a; +a’)/& pi  =(a; -a;)/& (36) 

4- = (4, - q 2 ) l f i  P- = ( P i  - P * ) / f i  (37) 
Nous choisissons les phases de telle sorte que les champs moyens al et a2 soient réels. 

Les fluctuations de type 6q sont alors de fluctuations d’amplitude alors que les 6p sont des 
fluctuations de phase. Les fluctuations sur la différence des amplitudes sont données par 

(38) z-----y6q- 364- - +(Xqo/&)6q-  +J2yôq! 
at 

Nous voyons qu’elles ne sont pas couplées aux autres quantités et qu’elles vérifient une 
équation analogue à l’équation 20. En utilisant la relation d’entrée-sortie (30), on obtient 

Puisque y = -xqo / f i  on voit que les fluctuations sur la différence des amplitudes et sur 
la différence des intensités qui lui est proportionnelle, tendent vers O pour des fréquences 
nulles. Le spectre de bruit, donné par le module carré de l’équation (39), avec le bruit 
quantique standard (bruit entrant) normalisé à 1, est de forme lorentzienne. 

La compression de bruit obtenue ici est extrêmement robuste, puisqu’elle ne dépend ni de 
l’intensité des faisceaux signal et complémentaire, ni du bruit de pompe. Le seul processus qui 
dégrade la compression est constitué par les pertes optiques. Si est le coefficient de perte à 
l’intérieur de la cavité, on montre que la compression est dégradée par le facteur y/(r+r’). La 
compression prévue à fréquence nulle n’est plus parfaite, mais elle peut rester très importante 
avec un cristal de bonne qualité optique. 

4.3.2 Expériences 

Le dispositif expérimental utilisé dans les références [ 10,241 comprend un cristal non linéaire 
de KTP, pompé par un laser à argon monomode ou par un laser à YAG doublé et placé dans 
une cavité optique résonante pour les champs signai et complémentaire, et aussi pour la 
pompe, mais avec une finesse moindre (figure 7). 

cube séparateur 
laSer op0 depoiarlsatbn 

anaiyseur *mTphd@dE de spectre 

Figure 7 : Schéma du montage expérimental utilisé pour la production de faisceaux jumeaux. 
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Le cristal étant de type II, les champs signal et complémentaire ont des polarisations 
orthogonales et sont facilement séparés à la sortie de la cavité par un prisme polariseur. Les 
intensités des deux champs sont détectées par des photodiodes et soustraites. La différence est 
envoyée sur un analyseur de spectre. Le bruit sur la différence d’intensité est réduit de 86% 
par rapport au bruit quantique standard. La réduction de bruit est effective sur une bande de 
fréquence qui est de l’ordre de la largeur de la cavité. 

5. CONCLUSION 

La compression du bruit quantique a fait de gros progrès dans les dernières années. On sait 
maintenant réduire le bruit quantique par un ordre de grandeur. D’une manière générale, 
l’expérience montre que les systèmes non linéaires du second ordre donnent des taux de 
compression supérieurs aux systèmes du troisième ordre. Cela provient du fait qu’il existe 
d’excellents cristaux non linéaires possédant un fort x(’) sans effets parasites (niveau résonant, 
pertes par absorption), tandis que les milieux x(3) ont des non-linéarités plus faibles, sauf si 
l’on se place au voisinage d’une résonance, ce qui introduit des effets parasites de pertes et 
d’excès de bruit. 

Un processus complètement différent a été utilisé pour produire des champs dont 
l’intensité est comprimée. I1 ne s’agit pas d’un effet optique non linéaire mais d’un effet laser. 
Le bruit à la sortie du laser est réduit par la régulation du bruit de pompe. En pratique, cette 
idée a été réalisée sur des lasers à semi-conducteur ayant un courant électrique de pompage 
stabilisé. Si l’efficacité quantique de la conversion électron-photon est assez grande, on peut 
montrer que le laser émet un flux de photons qui est lui-même stabilisé, ce qui donne un bruit 
d’intensité inférieur au bruit quantique standard [25]. Cette technique a permis d’atteindre des 
taux de compression de l’ordre de 75% [26]. 

Les systèmes utilisés dans certaines des expériences utilisent des systèmes atomiques 
assez encombrants ou des cristaux massifs. Un premier pas sur la voie de la miniaturisation a 
été effectué avec l’utilisation de cavités monolithiques (les miroirs sont déposés directement 
sur le cristal) comprenant des cristaux de très petite taille [15]. Récemment des taux de 
compression importants ont été obtenus dans des fibres optiques sur des solitons [27]. 11 est 
également envisageable d’employer des guides intégrés non linéaires à faibles pertes. 

Les applications envisagées pour la compression de bruit quantique concernent la 
physique fondamentale avec les mesures de précision (spectroscopie de haute sensibilité [28] 
ou interférométrie [29] destinée à la détection des ondes gravitationnelles). La compression du 
bruit lumineux devrait aussi trouver des utilisations plus appliquées dans des domaines 
comme les télécommunications [30]. 
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Résumé : Ces dernières années, l’optique non linéaire a été bouleversée par la mise au point de 
procédés permettant d’obtenir des matériaux présentant une modulation périodique du coefficient non 
linéaire. Dans ce chapitre, nous décrirons ces techniques et leurs combinaisons avec les techniques de 
l’optique intégrée, ce qui permet de concevoir un grand nombre de nouveaux composants, comme des 
sources laser accordables miniatures. 

1. INTRODUCTION 

Ces dernières années, un effort de recherche considérable a porté sur la réalisation de sources 
cohérentes solides accordables. La mise au point de techniques permettant d’obtenir des 
cristaux ferroélectriques polarisés périodiquement [I J a permis d’utiliser de manière très 
efficace la technique de quasi-accord de phase proposée par N. Blombergen en 1962 [2]. 
Cette technique présente de nombreux avantages. Tout d‘abord, elle permet d’étendre la plage 
spectrale d’utilisation de matériaux non linéaires bien connus comme LiNbO, et KTP, en 
donnant en plus accès à leurs coefficients non linéaires les plus élevés. Deuxièmement, elle 
permet d’utiliser des matériaux non linéaires non biréfringents comme 1’AsGa. Enfin, elle 
permet d’introduire en différents endroits d‘un même substrat non linéaires des propriétés 
d’accord de phase différentes, ce qui permet de concevoir des composants entièrement 
nouveaux. Plusieurs processus non linéaires [3,4] ont été démontrés dans cette configuration 
et en particulier l’oscillation paramétrique [5,6]. 

La réalisation de guides d’ondes dans les cristaux polarisés périodiquement est un enjeu 
important car cette configuration permet de profiter d’un confinement de l’énergie plus 
important, de longueurs d’interaction plus grandes et de la possibilité d’ajuster l’accord en 
utilisant l’effet électro-optique. 

Dans ce cours, nous commencerons donc par étudier le quasi-accord de phase et nous 
présenterons quelques réalisations dans des cristaux massifs qui permettent d’illustrer l’état de 
l’art en 1998 ainsi que les possibilités originales de la configuration de quasi-accord de phase. 
Dans une deuxième partie, nous nous concentrerons sur les interactions en optique guidée en 
nous intéressant plus particulièrement aux guides d’ondes réalisés par échange protonique 
(PE) [7, 81 sur niobate de lithium polarisé périodiquement (PPLN) dans lesquels ont été 
réalisées la majorité des expériences. Cette partie comprendra donc une présentation des 
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difficultés technologiques rencontrées pour réaliser des guides qui respectent à la fois la non-- 
linéarité du cristal et l’organisation périodique des domaines. 

2. QUASI-ACCORD DE PHASE 

2.1 Principe 

Cette technique d’accord de phase a été initialement proposée par N. Bloembergen [2] en 
1962. Elle s’applique à tous les processus d’interaction paramétrique en f ,  mais elle est plus 
simple à exposer dans le cas de la génération de second harmonique. C’est donc dans ce cas 
que nous nous placerons, en rappelant tout d’abord qu’après une longueur d’interaction L, la 
puissance harmonique est donnée par : 

Dans cette expression, Po est la puissance fondamentale incidente, 1, est l’intégrale de 
recouvrement entre les champs des ondes en interaction et le coefficient non linéaire d(x,y) du 
matériau, et &(O) = k(2w)- 2k(w) est le désaccord de phase. Après intégration le long de la 

isk(w)’x donne le facteur en sinc ’( - sk(w)’L) qui indique direction de propagation, le terme e 

que les seules interactions efficaces sont obtenues autour de la fréquence fondamentale O 

pour laquelle &(w) = O .  Cette condition, dite condition d’accord de phase, correspond au cas 
où les deux ondes, fondamentale et harmonique, se propagent à la même vitesse. Cette 
condition est généralement obtenue en utilisant des matériaux non linéaires biréfringents, les 
ondes en interaction étant polarisées à 90” et voyant des indices différents. Le Quasi-Accord 
de Phase (QAP) consiste à introduire une périodicité associée à un vecteur d’onde K, dans 
l’un des facteurs de l’intégrale I,, de manibre à compenser le désaccord de phase. L’efficacité 
de conversion est alors maximale pour la fréquence O telle que &(O) - K = O pour laquelle 
on satisfait une condition de quasi-accord de phase. 

Cette périodicité peut être introduite en modulant l’indice du matériau [9] ce qui a pour 
conséquence de moduler, avec la même période, la forme des champs des ondes en interaction 
et donc l’intégrale de recouvrement I,. Ce procédé a cependant l’inconvénient de créer un 
réseau qui a la possibilité de coupler les modes guidés avec les modes de rayonnement 
introduisant ainsi des pertes à la propagation qui limitent sérieusement l’intérêt de la 
technique. 

Cette périodicité peut également être introduite en modulant le coefficient non linéaire d. 
Une situation facile à imaginer est celle qui consiste à inverser périodiquement le signe de ce 
coefficient. En fonction de la direction de propagation z ,  il prend donc la forme d’une 
fonction créneau qui peut se développer en série de Fourier suivant : 

1 2  

2d33 i- 

d(z)= c d ,  e-inKz avec d, =(2u -l)d33 et d, =-sin(nica) 
“=O nn 

où u est le facteur de forme compris entre O et 1 et défini par le rapport entre la largeur 
du créneau et la période et d,,est un élément du tenseur x(*). 



Quasi-accord de phase en optique intégrée 205 

I1 y donc autant de situations de quasi-accord de phase qu’il y a de solutions à l’équation 
6k(w) -nK = O .  ( 3 )  

D’après l’équation (2), on voit que pour une fréquence O fixée, la situation la plus favorable 
est celle pour laquelle ( 3 )  est vérifiée au premier ordre (n=l) avec un facteur de forme 

f b  

Figure 2.1 : Puissance harmonique (unité arbitraire) générée en fonction de la longueur de l’échantillon 
(exprimée en multiple de la longueur de cohérence) et de l’ordre de quasi-accord de phase. 

Les différentes courbes correspondent à : 
(a) : [n=l, a= 0,5], (b) : [n=2, a= 0,251, (c) : [n=3, a= O S ] ,  (d) : [n=O]. 

a = O, 5. Mais, pour toutes les valeurs de n et en choisissant le facteur de forme de manière à 
optimiser do, il est possible d’obtenir un signai de second harmonique proportionnel à Lz, le 

coefficient de proportionnalité variant en 7 (figure 2.1). On voit également sur cette figure, 

que la condguration la plus favorable, le quasi-accord de phase au premier ordre, correspond 
à la situation où le signe du coefficient non linéaire change chaque fois que le déphasage 
accumulé au cours de la propagation est égal à n. La longueur ainsi définie est la longueur de 
cohérence. 

1 
n 

Figure 2.2 : Cristal artificiel présentant une inversion périodique du signe du coefficient non linéaire. 
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D’un point de vue pratique, la possibilité d’obtenir un signal de deuxième harmonique 
important en satisfaisant une condition de quasi-accord de phase est extrêmement 
intéressante. En effet, elle permet d’utiliser des ondes présentant la même polarisation, ce qui 
rend utilisables les matériaux non linéaires non biréfringents comme 1’AsGa et les coefficients 
non linéaires diagonaux qui sont souvent les plus forts. De plus, en choisissant la période de 
modulation du coefficient non linéaire, on peut adapter le matériau à n’importe quel ensemble 
de longueurs d’ondes pris dans la plage de transparence. Ceci étend considérablement la plage 
d’utilisation des bons matériaux non linéaires par rapport à l’accord de phase par 
biréfringence. 

La principale difficulté est technologique, ce qui explique le délai de près de 30 années 
entre la publication de l’idée et les premières démonstrations expérimentales présentant des 
efficacités de conversion intéressantes d’un point de vue pratique. En effet, dans les matériaux 
non linéaires connus, et pour une interaction du type génération de deuxième harmonique 
dans une gamme de longueur d’onde couvrant le visible et le proche infrarouge, la longueur 
de cohérence est typiquement de quelques microns à quelques dizaines de microns. I1 est donc 
très difficile, voire impossible de préparer des lames non linéaires ayant pour épaisseur cette 
longueur de cohérence et de les assembler après avoir périodiquement renversé leur 
orientation, pour constituer un matériau artificiel ayant des dimensions intéressantes pour les 
applications. C’est ce type d’expérience qui a été initialement tenté pour vérifier la théorie, 
mais il n’a jamais été possible d’assembler plus de 10 lames ayant des épaisseurs de plusieurs 
longueurs de cohérence de façon à les rendre manipulables. Les taux de conversion obtenus 
étaient donc beaucoup trop faibles pour donner lieu à des applications pratiques [IO]. 

2.2 Techniques d’inversion de domaines 

I1 en est tout autrement aujourd’hui, depuis que l’on a montré que dans les matériaux 
ferroélectriques, il était possible d’introduire sur plusieurs centimètres de long, une inversion 
périodique du signe du coefficient non linéaire en renversant périodiquement la polarisation 
spontanée de ces matériaux. Plusieurs solutions ont été proposées et testées. I1 s’agit 
principalement de diffusion ou d’échange ionique et d’application d’un champ électrique 
périodique. Dans tous ces cas, on utilise un masque défini par photolithographie, ce qui 
permet de répéter des motifs de quelques microns sur des substrats de plusieurs centimètres 
carrés. Deux familles de matériaux ont été plus particulièrement utilisées. Il s’agit d’une part, 
du KTP et des cristaux dérivés, KTA, RTA, . . ., d’autre part du LiNbO, et du LiTaO,. 

Historiquement, les premiers résultats ont été obtenus en optique intégrée et en utilisant 
des échanges ioniques ou des diffusions localisées qui permettent d’obtenir de faibles 
volumes de cristaux présentant une inversion périodique du signe du coefficient non linéaire. 
Sur KTP, la technique utilisée consiste à réaliser un guide d’onde segmenté en plongeant 
pendant 90 mn le cristal recouvert d’un masque dans un mélange de RbNO, (99M %) et de 
Ba(NO,), (lM%) porté à 360°C. Cela permet d’obtenir une augmentation d’indice due à un 
échange K’wRb’ et la présence de Ba permet d’inverser le signe de la polarisation et donc le 
coefficient non linéaire dans les zones échangées [ 111. Le composant obtenu est représenté 
sur la figure 2.3. 

Sur LiNbO,, les premiers échantillons présentant une inversion périodique du coefficient 
non linéaire ont été réalisés en diffusant à lOOO”C, des rubans de titane sur la face Z’ du 
cristal [12]. Ce processus s’accompagne d’un renversement de la polarisation dans le volume 
diffusé. Les domaines ainsi formés prennent une forme triangulaire ou trapézoïdale suivant la 
valeur des différents paramètres et pénètrent jusqu’à quelques microns de profondeur. La 
concentration nécessaire pour obtenir ce renversement est faible et ne crée pas de modulation 
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d’indice décelable. On peut donc ensuite utiliser l’échange protonique [ 131 qui ne requiert 
qu’une faible élévation de température (300°C) et permet de créer un guide d’onde sans 
effacer les domaines [ 141. 

Figure 2.3 : Guide segmenté et polarisé périodiquement sur KTP adapté au doublage en fréquence des 
diodes laser 

T i  I D  

Guide d’onde 
réalisé par 

échange protonique 

Figure 2.4 : Profil des domaines induits par diffusion de Ti dans le niobate de lithium. 

À ces techniques faisant appel à la diffusion ou à l’échange ionique on tend à préférer 
aujourd’hui celles qui reposent sur l’application d’un champ électrique périodique [ 151 et qui 
s’adaptent, en changeant la valeur des paramètres et quelques détails, aux deux familles de 
matériaux. Le principe du dispositif de polarisation est représenté sur la figure 2.5. Le champ 
est appliqué de part et d’autre du substrat en utilisant des électrodes liquides pour éviter au 
maximum les problèmes liés aux effets de bord puisque les champs à appliquer sont de 
plusieurs kV. La périodicité est créée en définissant sur une des faces du substrat un masque 
diélectrique isolant qui gêne l’établissement du courant de polarisation dans les régions qu’il 
recouvre. Pour obtenir un renversement de la polarisation il faut appliquer au cristal un champ 
supérieur au champ coercitif (5 kV/ mm pour KTP et 21 kV/ mm pour LiNbO,). Dans les 
parties en contact avec l’électrode, il se crée alors des domaines en forme d’aiguille présentant 
une polarisation opposée à la polarisation initiale et qui traversent tout le substrat avant de 
s’élargir avec des parois quasi perpendiculaires à la surface. En contrôlant précisément la 
valeur du champ appliqué, la durée d’application du champ et divers autres paramètres 
comme l’état de surface, il est possible d’obtenir des substrats présentant des domaines 
alternativement polarisés qui reproduisent fidèlement le masque initial [ 161. Cependant, le 
masque diélectrique ne crée une périodicité du champ que sur quelques pm de profondeur, 
profondeur qui est d’autant plus faible que la période est courte. Au-delà, le cristal voit un 
champ parfaitement homogène. De plus, au cours de la propagation, les parois des domaines 
peuvent être déviées par les défauts présents dans le cristal. Si l’on ajoute à cela les difficultés 
liées à la manipulation de champs de plusieurs dizaines de kV, on comprend parfaitement que 
l’épaisseur des substrats présentant une polarisation périodique soit limitée. Aujourd’hui, les 
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substrats de PPLN (Periodically Poled Lithium Niobate) disponibles commercialement font 
500 pm d’épaisseur pour des périodes supérieures à 6 pm et en laboratoire, on a atteint 1 mm. 
Pour le doublage des diodes lasers à 0,8 pm, des périodes plus courtes sont nécessaires, et les 
substrats utilisés font en générai 300 pm. 

, 

Figure 2.5 : Schéma de principe de la cellule de polarisation par champ électrique 

2.3 État de l’art et réalisations 

Initié au début des années 1990, avec la publication des premiers résultats expérimentaux sur 
niobate de lithium polarisé périodiquement présentant des efficacités de conversion 
importantes, le domaine des interactions non linéaires en configuration de quasi-accord de 
phase est aujourd’hui en pleine explosion. I1 est donc très difficile de faire un état de l’art du 
domaine, et celui-ci a de fortes chances d’être périmé avant d’être imprimé. Le paragraphe 
suivant est donc plus une photo du domaine prise en mai 1998, puisque les réalisations 
choisies ont pour la plupart été présentées à CLEO’98. Dans cette sélection, une place 
particulière est faite aux réalisations qui soulignent les spécificités de la configuration de 
quasi-accord de phase. Un domaine que l’apparition des cristaux périodiquement polarisés a 
considérablement modifié est très certainement celui des oscillateurs paramétriques optiques 
(OPO). Les efficacités de conversion disponibles ont permis en particulier de réaliser de 
nombreux OP0 continus en plaçant le cristal dans la cavité du laser de pompe [I71 ou dans 
une cavité externe linéaire ou en anneau [18]. Le pompage par diode est également devenu 
possible en utilisant du PPLN [19, 201 ou du PPLT [21]. Les qualités spectrales des ondes 
signal et idler peuvent également être grandement améliorées, et il est possible d’utiliser ces 
OP0  pour la spectroscopie [22]. Les matériaux polarisés périodiquement sont également 
utilisés avec succès pour la conversion de .fréquence vers le bleu et l’ultra-violet en 
configuration massive ou en guides d’ondes. A côté de ces réalisations où la technique de 
polarisation périodique permet de réaliser des composants plus performants que les autres 
techniques d’accord de phase, il y a également plusieurs expériences qui mettent en évidence 
les possibilités nouvelles offertes par la technique de QAP [23]. En effet, il est possible par 
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photolithographie de définir plusieurs périodes sur le même cristal, offrant ainsi la possibilité 
de changer la longueur d’onde d’accord de phase en translatant le cristal. Ces périodes 
différentes peuvent également être placées à la suite les unes des autres ce qui permet de 
réaliser plusieurs interactions non linéaires en cascade [24]. I1 est également possible de 
réaliser un substrat sur lequel la période d’inversion évolue continuellement le long de la 
direction de propagation. I1 est ainsi possible de doubler des sources ayant un spectre large 
comme les impulsions ultra-courtes [25], et même, en adaptant soigneusement la variation de 
la période à la dispersion du matériau et aux caractéristiques de l’impulsion incidente (spectre 
et décalage temporel des fréquences) il est possible de comprimer cette impulsion [26].  

3. INTERACTIONS NON LINÉAIRES EN OPTIQUE GUIDÉE 

3.1 Intérêt et spécificité des guides d’ondes en optique non linéaire 

En optique non linéaire, la configuration guidée présente plusieurs avantages et impose 
quelques conditions supplémentaires que nous allons passer en revue dans ce paragraphe. 

Le premier avantage de l’optique intégrée est certainement celui du confinement de 
l’énergie [27] qui permet d’obtenir des efficacités importantes avec des puissances de pompe 
faibles ou, pour une puissance de pompe donnée, permet d’augmenter très sensiblement 
l’efficacité de conversion. Dans le cas de la génération de second harmonique, cette 
augmentation peut atteindre deux ordres de grandeurs. Un autre avantage de l’optique intégrée 
est de satisfaire les conditions d’accord de phase ou de quasi-accord de phase [28] entre les 
indices effectifs des modes et non pas entre les indices du matériau. En jouant avec le profil 
d‘indice du guide, il est possible d‘utiliser différents modes guidés [29] et même des modes de 
rayonnement [30] pour satisfaire les conditions de conservation. Cependant, il ne faut pas 
oublier que pour que l‘interaction reste efficace, il faut également obtenir un bon 
recouvrement entre les modes en interaction et le matériau non linéaire. La forme particulière 
des distributions de champ des différents modes limite en fait sévèrement le nombre des 
combinaisons efficaces. 

La figure 3.1 illustre l’amélioration du confinement obtenu en configuration guidée. Dans 
le matériau massif, le faisceau est focalisé au centre du cristal, puis diverge. L‘optimisation 
consiste à adapter la section minimale S du faisceau à la longueur L du cristal pour se placer 

c $ta/ non linéaire 

uide d ‘onde 
guide & 

Figure 3.1 : Comparaison entre les configurations massive et guidée. 

dans la configuration confocale définie par 2L=Snih [3 11. Dans un guide d‘onde, ce couplage 
entre section minimale et longueur d‘interaction n’existe pas. Une fois que la lumière est 
couplée dans le guide, elle reste confinée sur toute sa longueur qui peut être choisie en 
fonction du taux de conversion et des pertes à la propagation. 
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Figure 3.2 : Recouvrement entre les différents modes 

La figure 3.2 illustre le problème du recouvrement dans le cas de la génération 
d'harmonique. Si le guide d'onde est monomode à la fréquence fondamentale, il est multimode 
à la fréquence harmonique. Les profils de champ correspondants sont tracés dans la figure 3.2 
et l'intégrale de recouvrement I, est donnée par : 

On voit donc que si l'harmonique est créé dans le mode d'ordre un, le changement de 
signe du champ associé fait que le recouvrement est très faible si la non-linéarité est constante 

'l'i',$ Aj2) 

Figure 3.3 : Profil d'indice (en pointillé) et amplitudes des champs associés à la fréquence fondamentale 
(en noir) et à la fréquence harmonique (en gris) dans un nuide à saut d'indice. 

sur toute la section du guide. Le taux de conversion, qui est proportionnel à I,, sera également 
très faible. Ceci est particulièrement vrai dans les guides à saut d'indice, où la forme des 
modes est presque indépendante de la fréquence. Le recouvrement entre les modes d'ordre 
zéro est donc beaucoup plus important que tous les autres (figure 3.3). 

Ceci ne veut cependant pas dire que l'interaction entre les modes fondamentaux est 
toujours la plus efficace. En effet, la plupart des guides utilisés ont des profils à gradient 
d'indice, et dans ce cas, le mode d'ordre zéro à la fréquence fondamentale est très différent du 
mode d'ordre zéro à la fréquence harmonique (figure 3.4). I1 est alors nécessaire de pouvoir 
disposer d'autres paramètres pour ajuster ce profil d'indice. Ceci peut être fait en déposant une 
couche linéaire de haut indice à la surface du guide et en ajustant son épaisseur pour que le 
premier lobe du mode harmonique y soit confiné (figure 3.5) permettant ainsi un bon 
recouvrement dans la partie non linéaire entre son second lobe et le mode fondamental à la 
fréquence de pompe [32]. 
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Figure 3.4 : Profil d'indice (en pointillé) et amplitudes des champs associés à la fréquence fondamentale (en 
noir) et à la fréquence harmonique (en gris) dans un guide à gradient d'indice. 

Dans la suite de ce chapitre, nous allons maintenant nous concentrer sur les différentes 
configurations qui ont permis d'obtenir des rendements de conversion importants, en 
détaillant chaque fois les techniques utilisées pour réaliser le composant. 

pro fondeur 

Figure 3.5 : Profil d'indice (en pointillé) et amplitude des champs associés à la fréquence fondamentale (en noir) 
et à la fréquence harmonique (en gris) dans un guide à gradient d'indice recouvert d'une couche linéaire (grisée) 

3.2 Accord de phase parfait dans les guides d'onde 

Pour déterminer rapidement les possibilités d'accord de phase dun composant, il est utile de 
tracer un diagramme d'accord de phase [33] que nous définirons en nous plaqant dans le cas 
de la génération d'harmonique en type I. Si l'on utilise la biréfringence du matériau pour 
compenser la dispersion chromatique, on peut trouver la longueur d'onde d'accord de phase en 
traçant ni@) et ni(h/2) en fonction de h, i et j représentant deux directions de polarisation. Le 
point d'accord de phase est donné par le point d'intersection entre les deux courbes 
(figure 3.6). 

Dans le cas des guides d'onde, la situation devient plus complexe, puisque plusieurs 
modes peuvent exister aux différentes fréquences. I1 faut alors calculer et tracer toutes les 
courbes nkeff(h) et n',ff(h/2) et répertorier tous les points d'intersection (figure 3.7). 

Ceci peut être simplifié en remarquant que l'indice effectif dun  mode est toujours 
compris entre l'indice du substrat et l'indice maximum de la couche guidante, qui, dans la 
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Figure 3.6 : Diagrame d'accord de phase dans un matériau biréfringent, 

majeure partie des cas, est l'indice de surface. I1 suffit alors de tracer nsub(h), nSurf(h), nsub(h/2) et 
nsu,(h/2). La surface délimitée par ces quatre courbes définit la plage d'accord de phase du 
guide considéré (figure 3.8). 

Points d'accord de phase 
, , , , , 11L1111, , , I 

0,s 1 ,O 1,5 h ( ~ m )  
Figure 3.7 : Diagrame d'accord de phase dun guide d'onde. 
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Figure 3.9 : Variation des indices ordinaire et extraordinaire en fonction de la concentration de titane. 

3.2.1 Accord de phase par biréfringence 

Les guides fabriqués par diffusion de Ti dans le niobate de lithium [34] ont une plage d'accord 
de phase située autour de 1,l pm (figure 3.8). Elle est obtenue en utilisant la biréfringence 
négative, une onde fondamentale ordinaire et une onde harmonique extraordinaire couplées à 
l'aide du coefficient non linéaire d,, (d3, = 5 pm/V). La position exacte de l'accord de phase 
dépend de la géométrie du guide. Dans la figure 3.8, on voit que dans les guides diffusés 
titane où l'augmentation d'indice ne dépasse jamais 0,02, la plage d'accord de phase est très 
limitée autour de 1,l pm. La dépendance en température des indices ne permet qu'un 
déplacement très réduit de cette plage. 

Cette configuration a été utilisée par plusieurs auteurs [35] qui ont soigneusement étudié 
l'évolution de 6n, et 6nG en fonction de la concentration de Ti (figure 3.9) afin de pouvoir 
optimiser le recouvrement entre modes fondamentaux aux deux longueurs d'onde. En effet, en 

Amplitude des champs 

t 

Figure 3.10 : Profil des modes dans un guide réalisé par diffusion de Ti et optimisé pour la génération 
d'harmonique autour de 1 p. 

utilisant le fait que la variation de l'indice ordinaire est une fonction non linéaire de la 
concentration de Ti et que pour les faibles concentrations 6n, est plus grand que an, il est 
possible d'accorder les formes des modes en interaction (figure 3.10). 

En utilisant un résonateur [36] pour augmenter encore la densité de puissance, il leur a 
été possible d'atteindre des efficacités de conversion atteignant les lOO%/W, mais la puissance 
harmonique était limitée à quelques mW en raison de l'effet photoréfractif, présent malgré une 
température d'accord de phase de 250°C. 
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3.2.2 Accord de phase par dispersion modale 

Figure 3.11 : Plage d'accord de phase d'un guide PE présentant une forte augmentation d'indice extraordinaire 
et champ proche du mode harmonique dans le cas où l'accord de phase est obtenu avec le mode d'ordre 5.  

Deux types d'essais ont égaiement été faits pour utiliser le meilleur coefficient du niobate de 
lithium, d,, = 30 pmN, et pour éviter les limitations dues à l'effet photoréfractif en utilisant la 
forte augmentation d'indice @ne= 0,l) et la bonne tenue en puissance des guides réalisés par 
échange protonique. Le premier type d'essais a consisté à utiliser la forte dispersion modale 
due au an, important, pour compenser la dispersion chromatique. La figure 3.1 1, montre que 
cela conduit à une plage d'accord de phase très étendue, mais cette configuration souffre d'une 
efficacité réduite par un mauvais recouvrement. En effet, la condition d'accord de phase est 
satisfaite entre un mode d'ordre peu élevé à la fréquence fondamentale et un mode d'ordre 
élevé à la fréquence harmonique. Une photo de la distribution d'énergie dans le mode 
harmonique est donnée sur la figure 3.11, et cela montre clairement que, dans ce cas 
l'intégrale de recouvrement et par conséquent l'efficacité de conversion, sont très 
réduites [37]. 

Figure 3.12 : Configuration Cerenkov. 

Le deuxième type d'essais a consisté à utiliser les modes de rayonnement dans la 
configuration dite "Cerenkov". Dans ce cas la polarisation à la fréquence harmonique 20 a 
une vitesse de phase supérieure à celle d'une onde guidée à 20. Cette polarisation est donc la 
source dune onde rayonnée à 20, qui se propage dans le substrat avec un angle 0 par rapport 
au guide (figure 3.12). Cet angle 8 satisfait automatiquement la condition d'accord de phase 
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n,(o) = n(20) cos@ ce qui permet encore une fois d'avoir une plage d'accord de phase très 
étendue. Une conception adaptée du guide [38], ou une combinaison avec les techniques de 
quasi-accord de phase [39], permet de garder 0 petit ce qui maximise le recouvrement et la 
longueur d'interaction. Les meilleurs résultats obtenus dans cette configuration sont rapportés 
par K. Yamamoto [40], qui a obtenu 1,6 mW dans le bleu, à partir de 100 mW d'infrarouge 
couplé dans le guide. Bien que la distribution du champ harmonique soit quelque peu 
inusuelle, cette configuration peut s'avérer utile pour certaines applications en raison de ses 
propriétés d'accord de phase automatique. 

3.3 Quasi-accord de phase dans les guides d'onde 

Le quasi-accord de phase 2 est de nos jours, une des configurations les plus utilisées pour les 
interactions à trois ondes dans les matériaux massifs. Historiquement, elle a d'abord été 
utilisée en optique intégrée, configuration qui permet de n'inverser que de très petits volumes. 

De plus, les techniques d'inversion périodique basées sur un gradient de composition et 
un traitement thermique peuvent également créer le guide d'onde [41]. Le principal avantage 
du quasi-accord de phase est qu'en ajustant la périodicité, il permet d'obtenir, à température 
ambiante, une interaction efficace entre n'importe quel triplet de longueur d'onde situé dans la 
plage de transparence du matériau et vérifiant la relation de conservation de l'énergie. 

Cette configuration est particulièrement intéressante dans les matériaux ferroélectriques 
où la périodicité du $(*) est obtenue en inversant périodiquement la polarisation du cristal. 
Depuis 1993, on a mené de nombreuses études pour parvenir à contrôler ce processus et 
aujourd'hui de nombreuses techniques ont été adaptées au LiNbO,, au LiTaO,, au KTP et au 
RTA [42, 43, 44,45,46, 47, 481. Dans cette configuration, les guides d'onde introduisent les 
mêmes avantages et les mêmes exigences supplémentaires que dans le cas de l'accord de 
phase parfait, et les résultats obtenus en fluorescence paramétrique vont nous permettre 
d'illustrer leurs possibilités. 

3.3.1 Influence des paramètres du guide 

La fluorescence paramétrique est obtenue en injectant seulement le faisceau pompe dans le 
guide. Si sa longueur d'onde est adaptée, elle se couple non linéairement avec les fluctuations 
du vide, et l'on observe deux ondes de fréquence plus basse, appelées signal et 
complémentaire (idler) qui vérifient les relations de conservation de l'énergie et de l'impulsion 
(accord de phase). Comme l'accord de phase parfait, le quasi-accord de phase peut être obtenu 
entre des modes guidés uniquement ou faire intervenir des modes rayonnés. La figure 3.13 
présente un moyen de résoudre graphiquement les équations de conservation dans le cas où la 
pompe et le signal sont guidés, et où la plus grande longueur d'onde, l'idler est soit guidée soit 
rayonnée. Quand tous les modes sont guidés, il est possible de tracer une courbe d'accord de 
phase où les couples signal et idler sont reportés en fonction de la longueur d'onde de pompe. 

Les simulations numériques montrent que bien que les modifications d'indice introduites 
par la fabrication des guides soient généralement faibles (I  à 2%), leur influence sur les 
courbes d'accord de phase est très importante (figure 3.14). Une analyse détaillée révèle qu'il 
en est de même pour tous les autres paramètres permettant de définir le profil d'indice, sa 
forme (figure 3.15), sa profondeur (figure 3.16) et sa largeur (figure 3.17). Cette sensibilité est 
tellement grande que la détermination expérimentale de la courbe d'accord de phase est un 
moyen extrêmement précis de déterminer le profil d'indice du guide. 
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Figure 3.13 : Détermination géométrique de la longueur d'onde signal dans une interaction paramétrique 
en configuration de quasi-accord de phase. La courbe "idler rayonné" correspond au cas limite où l'angle 

de radiation û = O. 

3.3.2 Observation expérimentale de la fluorescence paramétrique 

Actuellement, les générateurs paramétriques les plus efficaces sont constitués par des 
guides d'ondes réalisés dans du niobate de lithium polarisé périodiquement. La polarisation 
est obtenue soit par diffusion de titane soit par application dun champ électrique, et les guides 
d'ondes fabriqués ensuite en utilisant la technique d'échange protonique. En injectant quelques 
mW de l'onde pompe au voisinage de 800 nm dans ces guides,-on obtient en sortie deux ondes 
signal et idler avec une efficacité de conversion qui varie entre et suivant la qualité 
du guide d'onde. Bien que faible, cette fluorescence peut être très précisément analysée. 

Pour cela on image le champ proche en sortie du guide sur la fente d'entrée d'un 
monochromateur, après avoir filtré la pompe. En sortie du monochromateur, on dispose dun 
détecteur Germanium refroidi à l'azote qui permet de mesurer le signai jusqu'à 1,7 pm. La 
figure 3.18 donne un exemple de spectre recueilli à la sortie dun guide de 8mm de long 
réalisé sur un substrat de PPLN présentant une période dinversion de 18 pm. 

h=18 p; d=3 pun; w = 8 p  

0,79 0,81 0,83 0,85 0,87 
Longueur d'onde de pompe (pm) 

Figure 3.14 : Influence de l'augmentation d'indice sur la courbe d'accord de phase. 
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Figure 3.15 : Influence de la forme du profil d’indice sur la courbe d’accord de phase. 

c 

0,76 0,78 0,80 0,82 
Longueur d’onde de pompe (pin) 

Figure 3.16 : Influence de la profondeur du guide sur la courbe d’accord de phase. 

8 
.- - .- U 

A = 18 pm, d = 3 pm, 6n = 0.02 

û 

O 

0,78 0,80 0,82 0,84 
Longueur d’onde de pompe (pm) 

Figure 3.17 : Influence de la largeur du guide sur la courbe d’accord de phase. 
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270 

Ce spectre présente un pic bien défini qui correspond au signai obtenu par interaction 
entre modes guidés (le pic correspondant à l'idler ne peut pas être vu car il est au-delà de la 
plage de détection du détecteur Ge). I1 présente égaiement à des fréquences plus élevées, un 
large continuum qui correspond au signal guidé associé à un idler rayonné. Du côté des 
courtes longueurs d'ondes, ce continuum est limité par le filtre de réjection de la pompe [49]. 

En faisant varier la longueur d'onde de pompe et en relevant la longueur d'onde 
correspondant au pic de fluorescence, on peut tracer la courbe d'accord de phase 
expérimentale correspondant à l'échantillon étudié. La figure 3.19 montre le déplacement de 
cette courbe d'accord de phase en fonction de la période d'inversion des domaines, et elle 
permet de constater que pour une variation de 15 nm de la longueur d'onde de pompe, on 
couvre une plage de plus de lpm avec le signal et i'idler. Comme on a pu le voir 
numériquement et expérimentalement, le profil d'indice peut modifier très sensiblement les 
courbes d'accord de phase. Ceci a deux conséquences très importantes d'un point de vue 
pratique. Tout d'abord en ajustant les courbes d'accord de phase numériques sur les courbes 
expérimentales, il est possible de déterminer avec une grande précision les paramètres du 
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Figure 3.18 : Spectre de fluorescence montrant le pic signal correspondant à l'intemaction entre modes guidés et 
le continuum Correspondant à l'association avec un idler rayonné. 

Figure 3.19 : Influence de la période de polarisation sur les courbes d'accord de phase. Les croix correspondent 
à des points expérimentaux et les lignes à des calculs numériques utilisant les mêmes paramètres pour le guide. 

Seule A est changée. 
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guide (an, f 0,0001 , largeur et profondeur +_ 0,l pm). D'autre part l'extrême sensibilité aux 
modifications d'indice montre qu'en optique intégrée, il est possible d'envisager plusieurs 
processus d'ajustement fin de la longueur d'onde de sortie. 
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Accordabilité. La première possibilité est d'utiliser la température pour ajuster la 
longueur d'onde de sortie, et la figure 3.20 indique les variations possibles en utilisant une 

0,823 0,828 
Longueur d'onde de pompe (pn) 

Figure 3.21 : Influence de l'effet électro-optique sur les courbes d'accord de phase. 

Effet Dhotoréfractif. À température ambiante, dans un guide recuit de 7 pm de large 
(A=20 pm) on a pu recueillir avec une pompe faible(4 mW) une courbe d'accord de phase 
qui correspond à celle que l'on obtient numériquement en utilisant des profils d'indice 
exponentiels en profondeur et en largeur, 6n=O,O143, d=2 ,1  pm et w=3 ,5  pm. En 
augmentant la puissance de pompe jusqu'à 20 mW, on déplace la courbe d'accord de phase de 
5 nm vers les courtes longueurs d'onde (figure 3.22). 
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1 

Le même déplacement peut être obtenu numériquement en réduisant l'augmentation 
d'indice de 1,8x10", ce qui peut être obtenu par effet photoréfractif [51]. La plupart du temps, 
l'effet photoréfractif est considéré comme une perturbation puisqu'il introduit des instabilités 

Forte puissancede ' e 
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Longueur d'onde de pompe (pm) 

Figure 3.22 : Influence de l'effet photoréfractif sur la courbe d'accord de phase d'un guide échange protonique 
recuit réalisé sur un substrat de niobate de lithium polarisé périodiquement par diffusion de Ti. 

dans le fonctionnement des composants. Par exemple, pour une longueur d'onde de pompe 
fixée, on a pu relever un changement important de la longueur d'onde signal (20nm) en 
augmentant la puissance couplée dans le guide de 1 à 30 mW (figure 3.23). 

Ceci est incompatible avec la réalisation de composant du type Oscillateur Paramétrique 
Optique Intégré (OPOI). Cependant cet effet peut être dramatiquement réduit en chauffant le 
substrat de quelques dizaines de degrés. Un exemple de ce type de fonctionnement est donné 
sur la figure 3.23 où l'on voit que quand le substrat est porté à 60°C, la longueur d'onde signai 
ne dépend plus de la puissance de pompe couplée dans le guide. 

L'efficacité de conversion peut également être perturbée par l'effet photoréfractif. En 
effet, si les indices effectifs dépendent de la puissance couplée, il en est de même des 

1,40 

1,39 

1,38 

1,37 
O 10 20 30 

Puissance de pompe injectée (mW) 

Figure 3.23 : Suppression de l'effet photoréfractif en chauffant le substrat d'un guide échange protonique recuit 
réalisé sur un substrat de niobate de lithium polarisé périodiquement par diffusion de Ti. 

distributions des champs et donc de l'intégrale de recouvrement. Ceci peut être observé en 
traçant la puissance de signal en fonction de la puissance de pompe couplée, et l'on a pu 
observer qu'à température ambiante et au-delà de quelques dizaines de mW injectés, la 
puissance signal sature contrairement à la théorie qui prévoit une dépendance linéaire. Cette 
dépendance peut cependant être observée quand le substrat est porté à 60°C (figure 3.24). 
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Figure 3.24 : Influence de l'effet photoréfractif et de la température SUT la puissance de sortie d'un guide 
échange protonique recuit sur un substrat de niobate de lithium polarisé périodiquement par diffusion de Ti. 

3.3.3 Génération de diTérence de fréquence 

Les mesures effectuées en fluorescence paramétrique permettent de déterminer la longueur 
d'onde de pompe qu'il faut choisir pour obtenir dans un guide donné et à partir dun signal 
fixé, une onde idler créée par différence de fréquence (DFG). On peut alors mesurer les 
puissances signal et idler en fonction de la puissance de pompe. Pour mesurer, à l'aide d'une 
détection synchrone, le signal amplifié il faut moduler le signal injecté et la pompe, mais pour 

VI .- 1.45 1.50 1.55 1.60 1.65 
Longueur d'onde signal et idler (p) 

a 

Figure 3.25 : Signal obtenu par différence de fréquence (DFG) comparé au spectre de fluorescence 
paramétrique(0PF) obtenu dans le même guide 

mesurer l'idler créé il vaut mieux ne moduler que la pompe pour éviter les perturbations dues 
au signal car les deux longueurs d'onde sont proches (60 nm) mais la puissance idler est trois 
à quatre ordres de grandeur inférieure à celle du signal. La figure 3.25 montre le pic idler 
obtenu par DFG, superposé au signal de fluorescence paramétrique obtenu dans le même 
guide. En dépit de ces possibilités très attrayantes, et du nombre de réalisations, il reste encore 
un certain travail à faire sur les guides d'ondes réalisés dans les matériaux polarisés 
périodiquement, puisque tous les composants réalisés montrent des efficacités de conversion 
qui restent inférieures aux prédictions théoriques. Pour comprendre cette difficulté il faut 
entrer dans le détail des processus de fabrication, et comme la majorité des composants 
réalisés à ce jour sont basés sur l'échange protonique dans le PPLN ou PPLT, nous nous 
concentrerons sur ces deux matériaux. 
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4. FABRICATION DES GUIDES DANS LE NIOBATE ET LE TANTALATE DE 
LITHIUM POLAFUSÉ PÉRIODIQUEMENT. 

En optique non linéaire, ces deux cristaux occupent une place toute particulière et sont 
considérés comme une référence par de nombreux auteurs. En effet, la plupart des composants 
qui ont été réalisés reposent sur l'un deux. Pour apprécier l'état de l'art en optique intégrée 
non linéaire, il est donc important de connaître les avantages et les inconvénients des 
différentes techniques disponibles pour réaliser des guides d'ondes dans ces cristaux. 

Sur niobate de lithium, la plus fréquemment utilisée est la diffusion de Ti qui permet 
d'augmenter l'indice ordinaire et l'indice extraordinaire. Cette technique nécessite cependant 
de chauffer le cristal au voisinage (pour LiNbO,) et au-dessus (pour LiTaO,) de sa 
température de Curie, ce qui la rend difficilement compatible avec la polarisation périodique. 
C'est pour cette raison que la plupart des tentatives visant à obtenir des guides dans PPLN ou 
PPLT on fait appel à l'échange protonique pour créer les guides d'onde dans des substrats 
préalablement polarisés périodiquement. 

Evidemment, en utilisant la technique de polarisation par champ électrique on pourrait 
procéder dans l'autre sens, en tentant de polariser le cristal après avoir créé les guides d'onde. 
L'influence des différents types d'échange protonique sur la réponse à la polarisation du 
LiNbO, a été récemment mentionnée [52, 531, mais étant donné la complexité de l'échange 
protonique et le nombre de modifications que cet échange [54] peut introduire dans le cristal, 
cette étude n'en est qu'au tout début. 

4.1 Diagramme de phase des couches échangées 

En utilisant un large éventail de paramètres de fabrication et plusieurs orientations cristallines, 
nous avons pu identifier 5 phases cristallines pour le composé HxLi,.xTaO, et 7 pour le 
composé HxLil.xNb03 . Les échanges étaient réalisés sur des substrats de qualité optique dont 

6n, io+* 
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Figure 4.1 : Diagrame de phase d'une couche de H,Li,.TaO, à la surface d'un cristal orienté ZL 

la surface était perpendiculaire soit à l'axe X ( X i )  soit à l'axe Z (Zi )  , en utilisant comme 
source de protons des bains de différentes acidités. Certains échantillons ont également été 
recuits entre 320" et 400 "C pour redistribuer les protons. 

Les guides plans ainsi obtenus ont été caractérisés par la technique du coupleur à prisme 
qui permet de mesurer les indices effectifs des modes à partir desquels les profils d'indice sont 
reconstitués en utilisant la technique IWKB [ S I .  Nous avons ensuite reconstitué la structure 
cristalline à la surface de ces mêmes échantillons en utilisant la technique des rayons X 
rasants pour mesurer les distances entre différents plans cristallins [56]. 
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Les diagrammes de phase, présentés sur les figure 4.1 et 4.2, sont le résultat de la 
compilation des résultats obtenus. Dans ces diagrammes, les transitions de phase sont 

"J ' O '  + Echange direct 
b O Echange + recuit 
a 

O 1 2 3 4 5 6  

E,, . 10' 

Figure 4.2 : Diagrame de phase d'une couche de HxLi,~xNbO, à la surface d'un cristal orienté Z i  

caractérisées par des discontinuités qui affectent les variations d'indice @ne). Cependant, 
certaines transitions comme la transition p,-p, sur les substrats de LiNbO, Zi ne peuvent être 
mises en évidence qu'en étudiant les déplacements dans les plans perpendiculaires à la surface 
et en traçant par exemple &23. 

Ces diagrammes de phase montrent que si dans chaque phase la variation d'indice varie 

O 1 2  3 4 5 6 p  

Figure 4.3 : Influence de la température du bain et de sa teneur p en benzoate de lithium shr la variation 
d'indice maximale induite par l'échange protonique. 

linéairement avec la déformation qui est supposée proportionnelle à la concentration de 
protons, le coefficient de proportionnalité varie de manière très importante dune phase à 
l'autre. De plus, ils nous ont permis d'expliquer les propriétés optiques des guides produits en 
utilisant différents types d'échanges protoniques [57,37]. 
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4.1.1 Échange direct 

Les phases a et p sont obtenues par échange direct en utilisant des bains d’acidités 
différentes. Cette acidité peut être choisie en utilisant un bain d’acide benzoïque contenant un 
pourcentage massique p de benzoate de lithium. Les phases /3 sont obtenues avec l’acide pur 
ou contenant peu de sel de lithium. En augmentant cette concentration au-delà d’un seuil p, 
qui dépend de la température du bain, on passe brutalement à la phase a (figure 4. 3). 

4.1.2 Recuit 

Les effets des recuits sur les guides protons peuvent être assez complexes, puisqu’ils peuvent 
provoquer aussi bien une diminution qu’une augmentation d’indice. Ce comportement 
compliqué peut cependant être interprété en regardant les diagrammes de phase et en 
admettant qu’un recuit provoque toujours une réduction de la concentration en proton et donc 
une diminution de la contrainte E ~ ~ .  Cependant, durant le recuit, le composé HxLi,-xNbO, ou 
HxLi,-xTa03 peut soit évoluer au sein d’une même phase, soit connaître plusieurs transitions de 
phases. L’évolution du profil d’indice peut donc être assez compliquée mais parfaitement 
prédite si l’on connaît exactement la phase de la couche de départ. Par exemple, si l’échange 
initial a permis d’obtenir une couche de HxLi,.xTa03 en phase p2, l’augmentation d’indice ôn, 
et la profondeur du guide vont augmenter ce qui correspond à une évolution en phase 0, 
suivie d’une transition en phase p, ou ic, (figure 4. 1). En continuant ie recuit on obtiendra 
alors une augmentation de profondeur accompagnée d’une réduction du he, ce qui 
correspond à l’évolution au travers des phases ic, , K, et a. 

Le recuit est la seule façon d’obtenir des couches de type K, mais elles ne sont pas très 
intéressantes puisque qu’elles présentent des pertes à la propagation importantes qui peuvent 
être dues soit à une mauvaise qualité cristalline soit à une interface perturbée. 

4.2 Absorption infrarouge 

Une autre caractéristique importante des couches échangées peut être étudiée par absorption 
IR. En effet, après l’échange, les couches ùbtenues sur les substrats X I ,  présentent une bande 
d’absorption importante au voisinage de 3 pm, associée aux vibrations de la liaison OH [58]. 

Transmission 

.-!-O % L.B 4 3600 3000 O. 
Nombre d’onde (cm’) 

Figure 4.4 : Spectres d’absorption IR des liaisons OH présentes dans des 
guides réalisés à 250°C avec des bains plus ou moins acides 
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Suivant les paramètres de fabrication, le spectre présente un pic bien défini centré à 3510 cm-l 
accompagné ou non d’une large bande autour de 3280 cm-l (figure 4.4) qui tend à disparaître 
lorsqu’on réduit l’acidité du bain ou au cours des recuits. La corrélation précise entre les 
spectres d’absorption et les diagrammes de phase reste à faire. Cependant nous avons pu 
observer [59], que dans le cas des guides élaborés en phase a, l’absorption est faible (cette 
phase correspond à une faible concentration en protons) et centrée à une fréquence légèrement 
différente (3490 cm’l). Bien que très qualitatives, ces observations sont primordiales car elle 
révèlent l’existence de plusieurs phonons susceptibles de modifier les propriétés du cristal ou 
des dopants que l’on peut y introduire. 

4.3 Propriétés non linéaires des guides réalisés par échange protonique sur niobate de 
lithium. 

Les études des effets de l’échange protonique sur les propriétés non linéaires du cristal ont 
conduit à une certaine controverse. En effet, tous les auteurs s’accordent à trouver que 
l’échange protonique peut réduire voire détruire le coefficient non linéaire, mais une partie 
d’entre eux prétend qu’il est possible de restaurer les propriétés du cristal par un recuit [60, 
6 13, l’autre partie observant des dégradations permanentes [62]. Pour clarifier cette situation, 
nous avons étudié [63] l’influence de l’échange protonique sur le f )  en mesurant le signal de 
deuxième harmonique réfléchi par la face d’entrée polie d’un guide [64]. Cette étude nous a 
permis de montrer qu’il est possible de réaliser des guides par échange protonique direct qui 
ne présentent aucune réduction du coefficient non linéaire. De plus, ces résultats préliminaires 
combinés avec ceux qui ont été publiés précédemment tendent à indiquer que la possibilité de 
restaurer les propriétés du cristal par un recuit, dépend des paramètres utilisés pour réaliser le 
guide initial. 

Pour le guide PE,,, dont le profil d’indice est indiqué sur la figure 4. 5, nous avons utilisé 

O 5 10 15 20 25 30 
Profondeur (pm) 

Figure 4.5 : Profil d’indice et signaux (fondamental et deuxième harmonique) réfléchis obtenus sur un guide 
PE,,, (3%B.L., 3Oo0C, 70h”) 

un bain faiblement acide (3% de benzoate de lithium) pour rester en phase a et un temps 
d’échange de 70 h pour obtenir la profondeur d’échange nécessaire. L’enregistrement du 
signal non linéaire permet de voir qu’il n’y a aucune différence d’intensité ou de qualité de 
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faisceau entre la zone échangée et le substrat. Ce type de processus ne perturbe donc pas les 
propriétés non linéaires du cristal. 

Pour un guide PE, préparé en utilisant un bain contenant I %  de benzoate de lithium, 
(phase pl), le résultat est complètement différent. En effet, en enregistrant le signal de 
deuxième harmonique obtenu en déplaçant le point de focalisation du fondamental en partant 
du substrat, on constate que celui-ci disparaît quasiment quand on atteint les couches 
échangées puisqu'il est inférieur à 5% du signal mesuré dans le substrat (figure 4.6), ce qui le 
signe d'un coefficient non linéaire réduit à 20% de sa valeur dans le massif. À l'interface 
entre le substrat et la zone échangée, le signal harmonique augmente fortement alors que la 
qualité du faisceau réfléchi se dégrade sévèrement. Ce fait est encore plus important sur les 
guides recuits. 

1 
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.- 

O 
O 5 10 15 20 
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Figure 4.6 : Profil d'indice et signaux (fondamental et deuxième harmonique) réfléchis obtenus sur un guide 
PE, (l%B.L., 300", 5 h). Les photos sur la droite sont celles du faisceau réfléchi prises aux différentes positions 

repérées par des chiffres. 

Sur un des échantillons testés qui a été recuit en plusieurs étapes de traitement à 330°C et 
350°C, le signal à l'interface est cent fois plus grand que celui qui provient du substrat 
(figure 4.7). Dans ce cas aussi, l'augmentation du signal harmonique est accompagnée d'une 

Profondeur (pm) 

Figure 4.7 : Profil d'indice et signaux (fondamental et deuxième harmonique) réfléchis obtenus sur un guide 
PE,(i% B.L., 3OO0C, 5 h), recuit en plusieurs paliers de une ou deux heures à 330°C et 350°C. Les photos sur la 

droite sont celles du faisceau réfléchi prises aux différentes positions repérées par des chiffres. La photo 
correspondant au spot en 3 n'est pas représentée, mais elle est identique à la photo n"2 de la figure 4.6. 
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forte dégradation de la qualité du spot. L’observation au microscope de la face des 
échantillons indique qu’ils sont de qualité équivalente, et nous pensons donc que la différence 
des spots réfléchis s’explique par la qualité cristalline de la couche échangée ou par celle de 
l’interface entre le guide et le substrat. En dépit de ces difficultés d’interprétation, ces 
résultats indiquent cependant que le coefficient non linéaire est au moins restauré dans la 
partie initialement échangée. Nous pensons que cela est dû au fait que le guide initial est 
réalisé en phase B,, et non pas en phase B2, qui est celle que l’on obtient en utilisant les 
paramètres d’échange choisis par les autres auteurs [3,4,5] (acide benzoïque pur à 200°C). 
Des études plus approfondies sont en cours pour tenter d’éclaircir ces points et d’éviter la 
dégradation du faisceau réfléchi en utilisant d’autres traitements thermiques pour le recuit. 

4.4 Structure des domaines dans les guides réalisés par échange protonique sur niobate 
de lithium 

Dans ce paragraphe, nous allons étudier l’influence de l’échange protonique sur l’organisation 
périodique des domaines dans le PPLN et montrer que le processus de type PE,,, [65] qui 
permet de respecter le coefficient non linéaire permet également de respecter l’organisation 

guide d‘onde 

Figure 4.8 : Schéma des échantillons de PPLN échangés et polis avec un faible angle par rapport à la surface 
initiale 

périodique. Pour cette étude, nous avons préparé des guides PEI et PE,,, identiques à ceux qui 
ont été utilisés pour les mesures du coefficient non linéaire. Le guide recuit avait été échangé 
pendant 25 mn dans un bain à 300°C contenant 1% de benzoate de lithium et recuit pendant 
6 h à 350°C pour atteindre la phase a. Les surfaces de ces échantillons ont ensuite étaient 
polies en inclinant le plan de polissage d’environ 0,3“ par rapport à la surface initiale 
(figure 4.8). Ceci permet en observant l’échantillon par dessus, d’observer à la fois les régions 
ayant subi l’échange et les régions restées vierges. Une attaque chimique à l’aide d’un 
mélange HF/HNO, qui attaque beaucoup moins vite les zones orientées Z‘ que les zones 
orientées Z- permet ensuite de révéler l’orientation des domaines [66] . Les figures 4.9 à 4.11 
sont les photos après attaque des trois échantillons étudiés. 

Pour le guide PEI (figure 4.9), toute la partie de l’échantillon qui correspond à la zone 
échangée ne présente plus de structure périodique, ce qui montre que le processus d’échange a 
effacé cette organisation. 
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Figure 4.9. Vue de dessus, après polissage en biais et attaque chimique d’un échantillon de PPLN ayant subi un 
échange protonique de type PE,. La partie échangée ne présente plus de structure périodique. 

Pour le guide recuit (figure 4.10), la photo est similaire à la précédente, ce qui montre 
que le processus de recuit standard que nous avons utilisé pour cet échantillon ne permet pas 
au cristal de retrouver la structure périodique présente dans le substrat. Cependant cette 
expérience ne permet pas de dire si les domaines ont été effacés sur toute la profondeur du 
guide ou simplement sur une partie de celle-ci. 

Figure 4.10. Vue de dessus, après polissage en biais et attaque chimique d’un échantillon de PPLN ayant subi un 
échange protonique de type PE, suivit d’un recuit. La partie échangée ne présente plus de structure périodique. 

Enfin, dans le cas du guide PE,,, (figure 4.1 l), on voit que les domaines existent sur toute 
la surface de l’échantillon, échangé ou non. Ce processus de fabrication qui n’entraîne aucun 
changement de phase cristalline permet donc de réaliser des guides sans effacer la structure 
périodique du PPLN. 

Figure 4.11. Vue de dessus, après polissage en biais et attaque chimique d’un échantillon de PPLN ayant subi un 
échange protonique de type PE,,,. La partie échangée présente une structure périodique intacte. 
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4.5 Efficacité de conversion 

Ces résultats permettent de comprendre pourquoi les générateurs et les oscillateurs 
paramétriques réalisés jusqu'à présent en configuration optique intégrée présentent des 
efficacités inférieures à celles qui sont prédites théoriquement, alors que les versions "optique 
massive" atteignent fréquemment les performances prédites. En effet, depuis 1993, on est 
passé des substrats polarisés par diffusion de titane aux substrats polarisés par champ 
électrique ce qui a permis d'améliorer le recouvrement et de gagner deux ordres de grandeur 
sur l'efficacité de conversion dans les expériences de fluorescence paramétrique [67]. 
Cependant, le seuil d'oscillation le plus bas obtenu pour un OPOI (Oscillateur Paramétrique 
Optique Intégré) est de l'ordre de 1,5 W alors qu'il ne devrait pas dépasser les 10 mW pour 
un composant optimisé. De même les générateurs de fréquence basés sur le principe de la 
différence de fréquence présentent des rendements de 375 % W',  alors que la théorie prévoit 
800 % W '  pour un guide de cette longueur. 

Tous ces composants ont en effet été réalisés en utilisant la technique d'échange plus 
recuit pour créer les guides d'onde, ce qui perturbe la structure des domaines. Ce degré de 
perturbation dépend fortement des paramètres utilisés pour fabriquer le guide, mais d'une 
façon qu'il est difficile de prévoir a priori. Notre étude de l'influence des différents types 
d'échange protonique sur le coefficient non linéaire et sur l'organisation des domaines, 
permet de penser qu'il y a un moyen de réaliser un OPOI présentant les performances prédites 
théoriquement. I1 ne reste plus qu'à résoudre le problème technologique posé par la mise au 
point d'un processus de masquage compatible avec un échange de type PE,,,. I1 y a cependant 
encore beaucoup de travail à faire pour comprendre complètement l'influence de l'échange et 
des recuits sur la forme des domaines. 

5. CONCLUSION 

La disponibilité de cristaux non linéaires polarisés périodiquement a profondément modifié le 
domaine de l'optique non linéaire. Le nombre de publications relatant la réalisation de 
composants faisant appel à cette technique est en pleine explosion. Dans ce chapitre, nous 
avons mentionné un certain nombre de ces réalisations qui devraient permettre à l'optique non 
linéaire de sortir du domaine des laboratoires pour trouver des applications dans le domaine 
des ttlécommunications, ou des capteurs basés sur des analyses spectroscopiques. 

A côté de l'amélioration des performances des composants qui ont été réalisés dans les 
laboratoires et de leur éventuelle industrialisation, la communauté scientifique doit encore 
faire face à deux défis importants : 

la réalisation de composants non linéaires en optique intégrée pour bénéficier du 
confinement de l'énergie et réaliser des composants non linéaires fonctionnant avec 
très peu de puissance 
la mise au point de nouveaux matériaux non linéaires plus performants ou couvrant 
d'autres parties du spectre. 
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Résumé : La souplesse d'emploi des matériaux photoréfractifs est un de leurs principaux attraits. Un 
même échantillon est sensible sur une plage de longueurs d'onde de plus de 100 nm avec des temps de 
réponse s'étageant de moins d'une nanoseconde à plus d'une seconde en fonction de la puissance 
optique mise en jeu. Cette richesse explique le succès de l'effet photoréfractif et aussi les centaines de 
publications annuelles sur ce sujet. De nombreux matériaux photoréfractifs aux caractéristiques très 
diverses sont disponibles commercialement. Bien qu'il ne soit pas possible de résumer ici l'ensemble 
de ces résultats, nous présentons les notions indispensables à la compréhension de ce phénomène non- 
linéaire, à l'utilisation de ces matériaux, et au choix des échantillons. Nous n'abordons pas le vaste 
domaine des applications. 

1. INTRODUCTION 

1.1 Historique 

L'effet photoréfractif fut découvert expérimentalement par des chercheurs des Laboratoires 
Bell. Ils observèrent qu'un faisceau "laser" visible ou ultraviolet focalisé dans certains 
cristaux transparents, tels que le niobate de lithium (LiNbO3), en modifie l'indice de 
réfraction. Dès leur première publication, en 1966 [l], ils montrèrent et soulignèrent les 
caractéristiques suivantes qui font l'intérêt de l'effet photoréfractif. 
i) Contrairement à la plupart des autres phénomènes optiques non-linéaires, la variation 
d'indice induite dépend de l'énergie reçue et non pas de la puissance de l'onde optique. Une 
même variation d'indice peut donc être induite avec des faisceaux de faibles puissances et au 
bout dun  temps long ou avec des faisceaux de plus fortes puissances et au bout dun temps 
plus court. 
ii) Un même échantillon est sensible à toutes les longueurs donde dune gamme spectrale. 
iii) La variation d'indice induite persiste dans l'obscurité mais peut être effacée soit en 
éclairant le cristal uniformément, soit en le chauffant à température modérée (de l'ordre de 
170°C pour LiNbO3). 
iv) L'amplitude de la variation d'indice peut être contrôlée par l'application dun  champ 
électrique à l'échantillon. 
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Ce changement d'indice photoinduit produit une distorsion du front de l'onde optique. I1 
détériore les performances des modulateurs électro-optiques et des doubleurs de fréquence 
construits avec ces matériaux. Cet effet indésirable fut d'abord appelé "dommage optique". 
Depuis, de nombreux travaux ont eu pour objectif de réduire ce dommage optique afin de 
pouvoir construire des modulateurs et des doubleurs de fréquence. Parallèlement à ces 
recherches, d'autres études ont montré comment tirer profit de cet effet qui prend alors le nom 
d'effet photoréfractif. Ainsi, dès 1968 des hologramm,es ont été enregistrés dans des 
matériaux photoréfractifs [2-41 en temps "quasi " réel. Etant donné la réversibilité de ce 
mécanisme d'enregistrement, ces hologrammes peuvent être effacés ou remis à jour en 
permanence pour s'adapter à des fronts d'onde qui fluctuent. Un traitement approprié permet 
parfois d'obtenir une fixation et une lecture non destructive de l'hologramme. La première 
application envisagée fut donc la réalisation de mémoires optiques de haute capacité. Les 
données sont d'abord regroupées sous la forme d'images avant d'être enregistrées 
holographiquement. Des difficultés, principalement liées d'une part à l'absence de composants 
dynamiques pour afficher les images sur un faisceau et, d'autre part au fait que 
l'enregistrement (et la lecture) dune image efface partiellement les images précédemment 
enregistrées, ont limité le développement de ces travaux. Ces études recouvrent un nouvel 
intérêt actuellement. Vers la fin des années 70 et le début des années 80, on se rendit compte 
de l'avantage qu'apporte cette réversibilité de l'enregistrement pour le traitement en temps réel 
de l'information, la conjugaison de phase et l'amplification de faisceaux et d'images. De 
nombreuses applications ont été démontrées. En raison de sa souplesse d'emploi, l'effet 
photoréfractif est très souvent utilisé pour des démonstrations de laboratoire. Cependant, 
seules quelques applications industrielles ont vu le jour. 

L'effet photoréfractif a tout d'abord été observé dans de nombreux cristaux inorganiques 
qui sont nécessairement électro-optiques et photoconducteurs. Un effort considérable a été 
fourni pour optimiser ces cristaux. Les mécanismes physiques responsables de l'effet 
photoréfractif sont maintenant mieux compris. Récemment des matériaux totalement 
nouveaux ont été conçus pour présenter un effet photoréfractif. 

* Les cristaux inorganiques isolants, sensibles dans le spectre visible : ferroélectriques 
LiNbO3, BaTiOg, K N b 0 3 ,  S rxBal.xNb206 (SBN);  sillenites (paraélectriques) Bi12Si020 
(BSO), Bi12Ge020 (BGO), Bi12Ti020 (BTO); KTaxNbi.,O3 (KTN). 
* Des céramiques dans I'ultraviolet. 
* Les cristaux inorganiques semi-conducteurs, sensibles dans le proche infrarouge, depuis 
1984 : GaAs, InP , CdTe, CdZnTe. 
* Les alliages, puits quantiques, depuis 1990 : GaAs /GaAlAs, InP/InGaAsP. 
* Un cristal organique synthétisé en 1990. 
* Les matériaux polymères amorphes depuis 1990. 
* Les cristaux liquides nématiques depuis 1995. 
* Des sols gels dopés avec des molécules organiques et également des verres organiques 
depuis 1996. 

Voici une liste non exhaustive des matériaux les plus étudiés et utilisés. 

1.2 Architecture du document 

Pour clarifier la présentation de l'effet photoréfractif, nous allons décomposer l'interaction 
lumière matière en différentes étapes. Nous montrerons que l'effet photoréfractif provient de 
la création dun  champ électrique interne à partir d'une figure d'illumination; ce champ induit 
la variation d'indice. 

- Dans le chapitre 2, nous allons montrer comment se crée un champ électrique interne à 
partir dune figure d'illumination n'évoluant pas dans le temps. C'est le cas de la propagation 
d'une onde dans un milieu photoréfractif suffisamment mince pour que les variations d'indice 
induites ne modifient pas la propagation. 

Nous adoptons la présentation suivante. 
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- Au chapitre 3, nous introduirons les différents effets électro-optiques qui sont responsables 
de la création dune variation d'indice induite par ce champ électrique. Nous montrerons 
comment calculer ces modulations d'indice. 
- Nous traiterons de la diffraction d'une onde optique sur un réseau d'indice statique dans le 
chapitre 4. Ce traitement est justifié car la période de l'onde est toujours très inférieure à la 
constante de temps de croissance de l'effet photoréfractif. Nous regrouperons ensuite tous les 
résultats obtenus pour étudier la propagation de deux (chapitre 5 )  et quatre (chapitre 6) 
faisceaux qui inscrivent un réseau et qui simultanément s'autodiffractent sur ce réseau induit. 
- Pour finir, dans le chapitre 7, nous présenterons les caractéristiques de quelques matériaux 
photoréfractifs. 

2. ENREGISTREMENT D'UN RÉSEAU DE CHAMP ÉLECTRIQUE 

2.1 Présentation de l'effet photoréfractif 

Le mécanisme physique responsable de l'effet photoréfractif a été compris [3] peu après sa 
découverte. I1 apparaît toujours dans des matériaux électro-optiques et photoconducteurs. 
L'absorption dun photon permet à une charge électrique (électron ou trou) de passer d'un site 
à un autre. Ce déplacement peut s'effectuer sans étape intermédiaire par un saut direct d'un 
site à l'autre, ou alors par l'entremise de porteurs de charge libres se déplaçant sous l'effet de 
l'agitation thermique ou d'un champ électrique. Pour une illumination non uniforme, la 
redistribution des charges électriques engendre un champ électrique modulé spatialement dit 
de charge d'espace. C'est ce champ qui produit une variation de l'indice de réfraction par un 
effet électro-optique. 

Cette description sommaire suffit à faire ressortir les caractéristiques principales de 
l'effet photoréfractif. 

* I1 est sensible à l'énergie reçue ce qui permet d'induire des variations d'indice aussi 
bien avec des faisceaux laser continus de faibles puissances qu'avec des faisceaux laser 
impulsionnels brefs et plus puissants. 

* Contrairement à ce qui se passe pour des plaques photographiques, il n'y a aucun 
blanchiment de l'effet. Un équilibre est atteint lorsque le champ de charge d'espace créé par le 
déplacement des charges électriques s'oppose à tout nouveau déplacement de charge. 

* I1 possède une certaine inertie. Le temps nécessaire pour construire le champ de charge 
d'espace (donc la variation d'indice) dépend de l'efficacité du mécanisme de transfert de 
charge et de la rapidité avec laquelle est délivrée l'énergie optique. Par exemple après passage 
d'une impulsion lumineuse, la variation d'indice met un certain temps pour se construire, 
temps nécessaire pour que les charges excitées se déplacent significativement. 

* I1 est totalement réversible. Toute variation locale d'indice est effacée par un 
éclairement uniforme qui redistribue les charges dans le matériau. L'excitation thermique 
redistribue également ces charges uniformément ce qui efface aussi la variation d'indice. Le 
chauffage du matériau accélère cette redistribution. 

* I1 possède un effet mémoire. Dans l'obscurité, la distribution de charge, est figée et la 
variation d'indice induite persiste. La durée de mémorisation dépend de la conductivité dans 
l'obscurité. Si pour certains matériaux elle est inférieure à la seconde, elle peut atteindre 
plusieurs années dans d'autres. 

* Les matériaux photoréfractifs sont sensibles sur une large plage de longueurs d'onde. 
La gamme de sensibilité varie dune classe de matériaux à une autre (en général visible pour 
les isolants à grande largeur de bande interdite, proche infrarouge pour les semi-conducteurs). 
Pour les cristaux, elle dépend aussi du dopage. Pour tous, la sensibilité décroît aux grandes 
longueurs d'onde. La lecture non destructive de la variation d'indice (récupération de 
l'information stockée sans effacement) est possible au moyen de faisceaux de longueurs 
d'onde supérieures à celle utilisée pour l'enregistrement. 
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* I1 est non local dans le sens où il résulte dun transport de charge. I1 est également non 
local dans un second sens où, suite à la loi de Poisson liant les distributions de charge et de 
champ, la figure dindice ne reproduit pas la distribution de charge. Ainsi pour des réseaux 
d'illumination, la modulation d'indice sera spatialement déphasée (i.e. décalée) par rapport à 
la modulation d'intensité qui lui a donné naissance. Cela conduira à un transfert cohérent 
d'énergie entre les ondes qui se propagent dans le cristal. 

* I1 peut être modifié et contrôlé par un champ électrique externe appliqué au cristal. 

I1 est important de remarquer que la figure d'indice engendrée par un faisceau de profil 
quelconque est en général inutilisable. En effet, la plupari du temps il n'existe pas de relation 
simple entre l'information enregistrée sous forme de variation d'indice et le profil du faisceau 
d'écriture. Par exemple sur la figure l.a, nous avons représenté l'effet photoréfractif induit par 
un faisceau à profil gaussien. L'axe x représente la coordonnée d'espace suivant le profil du 
faisceau. 

X 

I cp, 

Figure 1 : Développement d'une figure dindice à partir dun  éclairement non uniforme; a) cas d'un éclairement 
gaussien; b) cas dun  éclairement sinusoïdal. 

La figure est tracée en supposant que les charges électriques libérées sont des électrons. 
Si ces électrons ne se déplacent que sous l'effet de l'agitation thermique, la distribution de 
charge qui résulte de ce déplacement présente un maximum positif au centre (défaut 
d'électrons) et des minima sur les bords du faisceau gaussien. Le champ électrique créé par 
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cette distribution de charge se calcule à partir de l'équation de Poisson. Sa forme diffère 
totalement du profil gaussien du faisceau. En particulier elle possède deux maxima et deux 
minima qui vont se comporter, en première approximation, comme des lentilles convergentes 
et divergentes. Ces lentilles déforment le front d'onde du faisceau incident. I1 faut noter que ce 
processus d'interaction du faisceau avec la variation d'indice induite se produit dans toutes les 
tranches du matériau suivant la direction de propagation. A la sortie de l'échantillon 
photoréfractif et pour des variations d'indice importantes, le profil du faisceau est très 
difficilement prévisible. Nous venons de décrire le "dommage optique". 

I1 existe un cas particulier où la relation entre la figure d'illumination et le profil d'indice 
est simple. I1 s'agit de la figure d'intensité quasi-périodique produite par l'interférence d'une 
onde signal avec une onde référence. Ainsi qu'illustré sur la figure l.b, la variation d'indice 
reproduit la figure d'interférence sous la forme dun réseau de phase de même période. Sur 
cette figure nous avons introduit un déphasage cp entre le réseau d'illumination et la figure de 
charge. Ce déphasage peut provenir de l'application d'un champ électrique au matériau. 

L'information portée par l'onde signal sous forme d'une variation de phase ou 
d'amplitude est alors codée sur la variation de phase ou d'amplitude du réseau d'indice. Ce 
réseau d'indice peut être modifié en temps réel par les ondes d'écriture ou par d'autres 
faisceaux. L'information ainsi traitée peut être extraite simultanément en observant par 
exemple l'onde diffractée dans la direction de l'onde signal. Ce type d'expériences est appelé 
holographie dynamique. 

Sauf exception, pour mettre à profit l'effet photoréfractif il est nécessaire de passer par 
l'intermédiaire d'un réseau d'illumination. 

2.2 Présentation du modèle 

Deux modèles distincts ont été développés pour rendre compte de la variation d'indice 
optiquement induite dans les matériaux électro-optiques. Ils diffèrent par le mécanisme 
responsable du transport de charge mais tous les deux considèrent l'existence de charges 
électriques piégées dans des "sites" ou "niveaux" dus à des défauts de la maille cristalline ou à 
des impuretés. L'origine et la nature de ces sites ou niveaux ne sont pas toujours bien connues 
et des travaux de spectroscopie sont activement développés pour les déterminer. 

Le modèle de transport par saut de la charge dun  site à un autre avec une probabilité de 
saut dépendant de la différence de potentiel entre ces sites a été développé en 1980 par R.W. 
Hellwarth et col. [5, 61. Ce modèle, bien que décrivant parfaitement l'effet photoréfractif, 
possède l'inconvénient de devoir définir une fonction "différence de potentiel entre sites", 
inconnue a priori. Certaines de ces fonctions permettent de reproduire les prédictions du 
second modèle dit de "transport par les bandes". Pour expliquer les résultats expérimentaux 
observés lors de l'application au,matériau dun  champ électrique [7, 81, la forme de cette 
fonction doit être très complexe. Etant donné que ces résultats sont très facilement décrits par 
le modèle de transport par les bandes, le modèle de transport par saut est présentement 
délaissé. I1 pourrait retrouver un intérêt pour l'étude des matériaux organiques photoréfractifs. 

Le modèle de transport par les bandes est largement utilisé à l'heure actueJle. I1 décrit le 
transport de charge dans des matériaux cristallins et considère que celui-ci s'effectue par 
l'intermédiaire des porteurs libres se déplaçant dans la bande de conduction etlou dans la 
bande de valence. Ce modèle de transport s'inspire de ceux utilisés pour décrire la 
photoconduction dans les semi-conducteurs. I1 fut proposé dès 1969 pour décrire l'effet 
photoréfractif [3]. I1 a d'abord été résolu pour des cas particuliers [9-181 (longueurs de 
diffusion très petites ou très grandes devant la période de la variation d'intensité lumineuse). 
Le développement le plus utile fut donné par Kukhtarev et col. en 1979 [19,20]. 

Les longueurs d'onde d'excitation correspondant au domaine de transparence du 
matériau, on a admis l'existence de niveaux photoexcitables situés dans la bande interdite du 
cristal. Ces niveaux sont partiellement remplis d'électrons. Ils sont dus à des centres dits 
profonds qui existent sous au moins deux états de valence. L'existence, en l'absence 
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d'excitation lumineuse, de niveaux inoccupés est due à la présence d'autres types d'impuretés 
ou de défauts (accepteurs ou donneurs superficiels) qui produisent des niveaux électroniques 
situés au voisinage des bandes. Nous admettrons que ces niveaux superficiels ne sont pas 
photoexcitables et ne participent pas à l'effet photoréfractif. Ils assurent la neutralité 
électrique du matériau et seule compte leur densité totale. Si l'un des états des centres 
profonds est neutre par rapport au réseau cristallin et l'autre ionisé (positivement ou 
négativement), la densité de centres superficiels est égale à la densité de centres profonds 
ionisés ; peu importent leur niveau d'énergie et le nombre de types distincts. 

On arrive à des configurations différentes suivant que la photoconduction s'effectue par 
électrons et trous ou par un seul type de porteur de charge. Sur les figures 2.a.b.q nous avons 
illustré les schémas d'énergie en fonction d'une coordonnée spatiale pour différents cas 
possibles. N est la densité totale de centres profonds. Ces centres se présentent sous deux 
états de charge. Le premier a une densité N - N ' .  S'il est neutre par rapport au réseau 
cristallin, le second de densité N' est alors ionisé positivement pour une photoconduction par 
électrons (figure 2.a). La transformation de l'un en l'autre s'effectue par excitation et 
recombinaison dun  électron et/ou d'un trou suivant le type de matériau. N A  est la densité de 
centres superficiels chargés négativement et situés près de la bande de valence. On aurait 
également pu introduire des centres donneurs superficiels N D  chargés positivement. 

I1 convient de garder à l'esprit que tous ces dessins sont des représentations schématiques 
qui ne rendent que très partiellement compte de la complexité des processus de transfert de 
charge [21]. En effet, généralement plusieurs types de centres profonds et superficiels 
existent. Des transferts de charge peuvent avoir lieu entre ces centres soit directement soit par 
l'intermédiaire des bandes de conduction et de valence. Néanmoins, dans un premier temps, 
nous nous contenterons de cette approche simplifiée qui permet de rendre compte de 
nombreux résultats observés. Elle peut être aisément complétée pour s'adapter à tous les cas 
particuliers. 

Pour illustrer nos propos, nous considérons un &chantillon de BaTiO, non 
intentionnellement dopé et tel qu'obtenu après la croissance cristalline. Dans un tel 
échantillon, de multiples niveaux énergétiques existent [21-231. Nous n'avons représenté sur 
la figure 3.a que les principaux niveaux d'énergie électroniques. I1 s'agit de niveaux donneurs 
superficiels associés à des lacunes en oxygène et de niveaux profonds associés à du fer qui se 
trouve toujours présent en faible quantité dans les matériaux de base employés pour la 
cristallogénèse. L'énergie qu'il faut apporter pour créer une paire électron-trou par une 
excitation bande à bande est de 3,l eV, bien plus grande que les énergies des photons utilisés 
lors des expériences photoréfractives. Dans ces échantillons, le niveau de Fermi se situe aux 
alentours de 0,9 eV, c'est-à-dire que les niveaux associés à la transition Fe4+fFe3+ sont 
partiellement occupés et que les niveaux associés aux transitions de plus grande énergie sont 
principalement vides d'électron. Du fait de la faible valeur de cette énergie de Fermi, la 
conduction dans l'obscurité se fait par les trous dans la bande de valence. L'énergie 
d'ionisation de 0,9 eV associée à la transition Fe4+fFe3+ est l'énergie thermique F,,, minimale 
qu'il faut absorber lors de la transition Fe4+ + I?,,, + Fe3+ + h ,  c'est-à-dire produire un trou 
dans le haut de la bande de valence et Fe3+ dans son état de plus basse énergie. I 

Pour modéliser l'effet photoréfractif on tient compte du fait que pour cet échantillon et 
pour les longueurs d'onde utilisées (domaine vert du spectre), la photoconduction ne s'effectue 
que par les trous et met principalement en jeu la transition Fe4+/Fe3+.  On simplifie donc le 
schéma énergétique c o m e  montré sur la figure 3.b. Le niveau ND prend en compte tous les 
niveaux de haute énergie. ( N  - N') /NI  représente le niveau associé à la transition Fe4+/Fe3+ . 
Sur ce schéma on a également représenté l'énergie minimale Ei,,, que doit avoir le photon 
absorbé pour exciter la transition Fe4+ + ï$,, -+ Fe3+ * +h. Cette énergie est bien supérieure à 

. Cet écart est connu sous le nom de décalage Franck Condon et provient de ce que l'ion 
Fe3+ dans son état fondamental n'est pas dans la position spatiale occupée par Fe4+ dans son 
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état fondamental. Lors dune transition optique, l'ion n'a pas le temps de se déplacer. I1 est 
donc produit dans un état excité Fe3+ *. La différence d'énergie entre Fe3+ * et Fe3+ 
correspond à la différence qh --I$, . 

a) Photoexcitation d'électrons 

N - ~ i  + occupés par un électron 

Ni -& vides d'électron 

bande de conduction 

- NA - -  I 

b) Photoexcitation de trous 

N - N ~  occupés par un trou 

f videsde trou 

I bande de valence 
b esuace I bande de conduction 

-8--o--e--.-Q-+-++ 

bande de valence 
espace 

N . N ~  + occupés par un électron 

Ni +- OCCUpéS pXun trou 

& Schéma d'énergie dans un wlvmère ohotoréfractif avec excitation de trous 

0 orbitales moléculaires inoccupées 
orbitales moléculaires inoccupées 

du squelette du polymère 

P 
du photogénérateur 

agents de transport de trous + 

espace 

Figure 2 : Exemples de schémas d'énergie utilisés pour décrire l'effet photoréfractif dans les cristaux a,b,c); dans 
les polymères d). 

Cette illustration montre combien le schéma utilisé dépend non seulement de la longueur 
d'onde employée, du type de matériaux ( BaTiO,, LiNbO, ...) mais également, dans une même 
famille de matériaux, des propriétés spécifiques de l'échantillon. On peut par exemple doper 
l'échantillon lors de la croissance pour créer d'autres niveaux profonds, effectuer des 
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oxydations et des réductions pour modifier le niveau de Fermi. Ainsi une réduction de 
l'échantillon de BaTiO, présenté ci-dessus permet de remplir partiellement les niveaux 
Fe3+/Fe2+ [23]. La photoconduction s'effectue alors par les électrons excités à partir de ces 
niveaux. Les propriétés photoréfractives en sont totalement modifiées. Ces divers traitements, 
dopages et oxydoréduction, permettent d'optimiser les échantillons. 

t-t ( N  - N ' )  / N'  

Espace Espace 
a) b) 

Figure 3 : a) Schéma des niveaux électroniques dun  échantillon de BaTi03 brut de croissance; b) schéma 
simplifié pour décrire l'effet photoréfractif. 

Pour les matériaux non cristallins, ces schémas énergétiques doivent être adaptés. Pour 
les polymères, on pourra consulter avec profit l'article de revue de la référence [24] et le 
modèle développé en [25]. Nous avons représenté sur la figure 2.d, le schéma d'énergie en 
fonction d'une coordonnée d'espace associé à un polymère photoréfractif [24]. L'énergie des 
photons est inférieure à l'écart énergétique entre les plus hautes orbitales moléculaires 
occupées (highest occupied molecular orbitals, HOMO) et les plus basses orbitales 
moléculaires inoccupées (lowest unoccupied molecular orbitals, LUMO) de la chaîne 
principale du polymère. Les charges (des trous sur la figure 2.d) sont excitées à partir dun 
photogénérateur vers les sites de transport de charge. Elles se déplacent ensuite par saut entre 
ces sites avant de se recombiner dans des pièges ou de s'accumuler au voisinage des 
électrodes [25]. Le chromophore nécessaire à l'obtention de l'effet électro-optique ne participe 
pas à la création du réseau de champ photoréfractif. 

2.3 Équations du transport de charge 

Dans un souci de clarté et pour alléger la présentation, nous considérerons que seuls les 
électrons participent au transport de charge et qu'il n'existe qu'un seul type de centres 
photoexcitables. Le schéma énergétique correspondant est celui de la figure 2.a. Si la 
photoconduction s'effectue par les trous, figure 2.b, le développement est identique. La 
dérivation des équations de base dans le cas d'une photoexcitation simultanée d'électrons et de 
trous à partir d u n  même centre, figure 2.c, est similaire [26, 271. Un second modèle de 
transport par électrons et trous a été développé. Dans celui-ci [27] les électrons sont 
photoexcités à partir dun  premier centre profond et les trous à partir d'un second centre 
profond. L'introduction dune photoconduction par électrons et trous est souvent nécessaire 
par exemple pour les semi-isolants G d s  ou ZnP [28], les ferroélectriques [29], etc. Nous y 
reviendrons ultérieurement dans le paragraphe 2.6.2.7. Des modèles ont également été 
développés pour rendre compte de l'existence de plusieurs centres photoactifs profonds, ou 
dun centre photoactif profond et d'un centre superficiel excitable thermiquement avec un seul 
type de porteurs de charge [30-331. Plus récemment ces modèles ont été étendus pour décrire 
l'effet photoréfractif lorsque les centres profonds existent sous trois états de valence [34-361. 

Du fait de la complexité du processus d'excitation et de transport de charge, la 
description de l'effet photoréfractif dans les matériaux organiques, par exemple figure 2.d, 
n'est pas encore complète. Des débuts d'analyse sont proposés dans les références [24, 25, 
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371. Ces analyses sont des adaptations du modèle de transport par les bandes que nous 
présentons ci-dessous pour les cristaux inorganiques. 

L'établissement du modèle de transport par les bandes tel que nous allons le présenter est 
le résultat de nombreux travaux au cours desquels les mécanismes importants pour rendre 
compte de la dynamique de l'effet photoréfractif ont été sélectionnés. Simultanément certains 
phénomènes ont été volontairement exclus de ce modèle afin d'arriver à des expressions 
simples et facilement exploitables. La plupart du temps ceux-ci peuvent très facilement être 
réinsérés dans les équations pour décrire plus finement l'effet photoréfractif. Dans la 
présentation suivante nous allons, pour chaque équation, souligner les principales hypothèses 
ou approximations faites. 

2.3.1 Définition de l'intensité optique 

Dans ce qui suit, nous utiliserons les notations complexes et nous noterons le champ 
électrique d'une onde optique sous la forme : 

(2.1) 

où A ,  2, I+Y et k représentent l'amplitude complexe, le vecteur unitaire, la phase et le vecteur 
d'onde de cette onde de fréquence angulaire w .  Nous considérerons très souvent que 
l'illumination résulte de l'interférence de deux ondes planes ou plus. Nous repèrerons alors 
leurs grandeurs respectives soit par les indices 1,2,3,4 ou soit par R,S. 

Dans cette équation, nous avons utilisé le point pour symboliser le produit scalaire entre 
deux vecteurs. Nous conserverons cette notation pour exprimer les produits scalaires entre des 
vecteurs de composantes réelles. Pour des vecteurs U ,  V de composantes complexes, et afin 
de lever toute ambiguïté, nous emploierons le produit matriciel, dénoté sans le point, de sorte 
que le produit scalaire Ü.V sera noté : Ü.V = Y*' V ;  l'exposant ' représentant l'opération de 
transposition et * la conjugaison complexe. 

L'effet photoréfractif est dû à des transitions optiques réelles. Nous désirons que ce 
nombre de transitions par unité de temps et de volume soit proportionnel à une intensité que 
nous cherchons à définir. Une quantité importante à prendre en compte est donc la puissance 
dissipée localement par l'onde optique [38, 391. Cette puissance dissipée par unité de volume 
est égale à la valeur moyenne temporelle du produit matriciel w E ,  Ëo ' [ E : , , , ] Ë ~  avec [E: , , , ]  

la partie imaginaire de la matrice diélectrique relative aux fréquences optiques et la 
permittivité du vide. En fait, tous les photons absorbés n'excitent pas toujours un électron vers 
la bande de conduction ; ils ne participent donc pas tous à la construction du champ de charge 
d'espace. Pour tenir compte de ce que certains de ces photons sont perdus pour l'effet 
photoréfractif, nous introduisons la matrice [ E : , ~ , ]  telle que ses coefficients, repérés par 

l'indice <I soient proportionnels aux coefficients de [ E ~ , , , ] .  Nous notons : 

(2 .2 )  
Les coefficients de proportionnalité QI, sont appelés efficacités quantiques. Ils représentent, 
pour chaque composante du champ optique, le rapport entre le nombre de charges excitées 
qui participent à l'effet photoréfractif et le nombre de photons absorbés. Nous pouvons 
maintenant définir une puissance utile, telle que le nombre de charges excitées par unité de 
temps et de volume lui soit proportionnel : 

= 0,5[A 2 e- i (of -k  +cc] et A = //Alle'' , 

Q 
&o,m,ij = Qq E:,m,rj . 

P = (w E ,  Ë' ' [ &:,zm]ËO) , (2.3) 

les crochets ( ), signifiant valeur moyenne temporelle sur une période. 
En toute rigueur, c'est cette puissance utile qu'il faudrait employer pour développer le 

modèle de l'effet photoréfractif. Cette expression n'est pas toujours facile à utiliser car elle 
dépend de la polarisation de l'onde optique. Ainsi, si la figure d'illumination est créée par 
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interférence de deux ondes planes, cette polarisation varie spatialement. Afin d'avoir des 
expressions faciles à résoudre, nous n'allons pas prendre en compte cette dépendance dans les 
expressions qui vont suivre. Ce sera rigoureusement vrai si la matrice [E&,,] est diagonale. 
Ce sera encore valide même si cette matrice est non diagonale pourvu que la polarisation de 
l'onde optique varie peu spatialement. Sous cette condition, la puissance utile est 
proportionnelle à l'intensité de l'onde optique que nous définissons par : 

I = ( É - ' E W )  I E, n c ,  (2.4) 
c est la vitesse de la lumière dans le vide, E est la moyenne spatiale de l'indice de réfraction 
n vu par le champ électrique. Cette équation (2.4) n'est qu'une définition. La normalisation 
par E est utile pour faire en sorte que cette intensité coïncide, pour une onde plane dans un 
milieu isotrope, avec le flux du vecteur de Poynting. Pour celle-ci l'indice moyen correspond 
en effet à l'indice vu par l'onde en tout point du matériau. Dans un milieu anisotrope ou pour 
une onde non plane, cette intensité n'est généralement plus égale au flux du vecteur de 
Poynting. 
Pour la figure d'interférence de deux ondes planes, nous obtenons : 

I = O, 5 E, E c [Il AlIr + II4If + (A& 2;' 2, etrh + cc)] , (2.5) 

avec k, = il - k, le vecteur d'onde du réseau d'interférence de nombre d'onde k, = 2 n f A  et de 
pas A .  
En posant I, = 0,5 E, E c ((1A1112 + l l ~ f ) ,  l'illumination peut alors se réécrire soit sous forme 
complexe : 

Z = Z ,  [ 1+0,5 ( Me"',' + cc)] avec M = 2 2;' 2, AIK/(llAl[f + 114[r), (2.6) 
soit sous forme réelle, 

I = I ,  [1+ m cos(ir.r + yI-2)] avec m = 1 1 ~ 1 1  , (2.7) 
avec y1-2 = yi - y2 la phase relative de l'onde 1 par rapport à l'onde 2, M le taux de 
modulation complexe, et m le taux de modulation réel. 

La figure d'intensité (équations (2.5), (2.6)) pourrait tout aussi bien provenir des 
interférences entre plusieurs ondes ou résulter de la projection en lumière incohérente d'une 
mire de transparence sinusoïdale. Le champ de charge d'espace, et donc la variation d'indice 
induite, seraient les mêmes. 

Sans restreindre notre analyse, nous choisirons souvent notre repère tel que le vecteur 
d'onde du réseau soit orienté suivant l'axe x, 2 = k, = kr/llkrll. 

Dans l'équation (2.5), l'intensité I peut porter de l'information si les valeurs des 
amplitudes Al,2 dépendent des coordonnées spatiales. On considérera que l'on a toujours un 
réseau si leurs variations sont lentes sur une distance de l'ordre du pas A de la figure 
d'interférence. 

2.3.2 Équation de génération de centres ionisés 

Nous rappelons que suivant les notations de la figure 2, N est la densité totale de centres 
participants à l'effet photoréfractif. Ces centres peuvent se trouver dans deux états, par 
exemple sous forme ionisée positivement et donc vides d'électron; ils sont alors susceptibles 
d'en accepter un. Leur densité est notée N'. Dans le second état, ils sont neutres et aptes à 
libérer un électron. Leur densité est alors N - N .  Typiquement, pour les cristaux 
ferroélectriques et les sillenites, nous avons en valeurs moyennes sur tout l'échantillon 
photoréfractif : ( N )  = 10" centres. m-3 et ( N I )  > loz1 centres. m-3. Pour des semi-conducteurs 
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tels que GaAs, CdTe, ZnP, on trouve généralement (N) = quelques(N') = 1022centres.m-3. 
Ainsi, si les grandeurs physiques varient peu sur des volumes de l'ordre de quelques pm3, le 
nombre de centres mis en jeu est toujours supérieur à lo3. Pour l'analyse de l'effet 
photoréfractif il suffit donc d'employer une approche macroscopique et de n'étudier que les 
variations des densités de centres. Ces densités dépendent des trois coordonnées d'espace et 
du temps. Pour alléger les notations nous omettons ces dépendances et notons par exemple 
N(x,y,z,t) = N .  

Localement, en un point (x,y,z) la densité de centres ionisés augmente par excitation 
d'électrons à partir de centres neutres vers la bande de conduction et, diminue par 
recombinaison de ces électrons vers les centres ionisés. En notant n la densité d'électrons 
dans la bande de conduction, nous pouvons écrire l'équation de génération-recombinaison 
suivante : 

avec s, la section efficace de photoionisation vers la bande de conduction en m2.J-', y le 
taux de recombinaison des électrons en m3.s-l, N et n en m-3 et I l'intensité optique en 
W.m-' que nous avons définie dans le paragraphe 2.3.1. 

Le taux de photoproduction sZ( N - N ' )  représente le nombre d'électrons excités vers la 
bande de conduction par unité de temps et de volume. I1 est relié à l'absorption optique a et à 
l'énergie hv d'un photon par la relation : 

(2.9) 
Q est l'efficacité quantique qui représente encore le rapport entre le nombre de charges 
excitées qui participent à l'effet photoréfractif et le nombre de photons absorbés. Cette 
efficacité quantique dépend de la longueur d'onde. Elle peut atteindre l'unité pour des cristaux 
inorganiques comme les sillenites ou les semi-conducteurs. Dans ces cristaux inorganiques de 
forte permittivité diélectrique, l'efficacité quantique est indépendante du champ électrique. 
Dans les matériaux de faible permittivité diélectrique, elle en dépend fortement. Cet effet est 
décrit par le modèle d'Onsager [40, 411. L'attraction coulombienne entre une charge excitée et 
le centre à partir de laquelle elle a été excitée lui donne une probabilité non nulle de se 
recombiner dans ce centre. S'il y a recombinaison, cette charge ne participe pas à l'effet 
photoréfractif. Un champ électrique peut faciliter cette séparation et augmenter ainsi cette 
efficacité quantique. Une première analyse de l'effet photoréfractif prenant en compte une 
expression simplifiée de la dépendance de Q avec le champ est présentée dans la référence 
[40]. Dans les calculs qui vont suivre, nous supposerons que l'efficacité quantique est 
indépendante du champ. 

s( N - N') = Q alhv , 

Pour écrire l'équation (2.8) les hypothèses suivantes ont été faites. 
i) L'absorption, proportionnelle à s(N - NI), est supposée isotrope. Dans de nombreux 
matériaux, spécialement les matériaux polymères, cette absorption est anisotrope et dépend de 
la polarisation du champ électrique de l'onde optique. Dans ce cas, le terme de création 
sZ(N - N ' )  doit être remplacé par une relation matricielle (paragraphe 2.3.1). Des détails sont 
donnés dans les références [38,39]. 
ii) Le taux d'excitation thermique p ,  en s-', des électrons a été omis. C'est-à-dire que nous 
avons négligé la conductivité du matériau dans l'obscurité par rapport à la photoconductivité. 
Pour la prendre en compte il suffit de remplacer le taux SZ (N  - N') de photoproduction 
d'électrons vers la bande de conduction par : 
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( sZ+p)(N - N i )  en s-' m-3 . 
Nous voyons que dans les résultats il sera facile de réintroduire le taux d'excitation thermique 
en remplaçant I par I + I,,, avec I,,,, "l'intensité'' équivalente de l'obscurité telle que 
I,,,,, = B / s .  À titre d'exemple la conductivité CT en Q-'cm-' à la longueur d'onde de 514 nm 
d'un échantillon de BS2Si02,, qui est un semi-isolant, s'exprime de la façon suivante avec I 
en W.cm-* : 

Pour cet échantillon la photoconductivité égale la conductivité dans le noir pour une intensité 
I = 10 nW.cm-'. Pour des échantillons semi-conducteurs tels que G d s  et CdTe, la 
photoconduction égale la conductivité dans le noir pour I = 1 mW.cm-' à la longueur d'onde 
de 1 pm.  L'introduction du terme d'excitation thermique ne suffit pas toujours à rendre 
compte de la conductivité dans l'obscurité. En effet pour certains matériaux la 
photoconductivité est due à un déplacement d'électrons dans la bande de conduction alors que 
la conductivité dans l'obscurité provient des trous se déplaçant dans la bande de valence (ou 
vice versa). 
iii) L'écriture de l'équation (2.8) suppose implicitement que la section efficace s est une 
constante. Nous négligeons par exemple les processus d'absorption à plusieurs photons. 
iv) Les électrons dans la bande de conduction se recombinent sur les centres N' avec une 
constante de temps z, = l/ y N' . Le taux y de recombinaison est supposé indépendant de n , 
recombinaison linéaire, ce qui est valable aux faibles illuminations ( n  << N i ) .  Si les centres 
sur lesquels se recombinent les charges ne sont pas électriquement neutres, le taux de 
recombinaison est inversement proportionnel à la mobilité (théorie de Langevin). Dans 
certains matériaux pour lesquels la mobilité dépend du champ électrique, par exemple les 
polymères, les taux de recombinaison dépendent également de ce champ. Nous ne prendrons 
pas cette dépendance en compte dans les calculs suivants. 

O = 10-l~ +io-' I .  

2.3.3 Équation de conduction 

Dans la bande de conduction, les électrons peuvent se déplacer "librement" (électrons de 
conduction). Plusieurs processus de migration sont à considérer. 

* La diffusion isotrope est due à l'agitation thermique. D'après la loi de Fick, la densité 
de courant de diffusion s'écrit : 

-+ yD = e  D gradn avec D = p k, T / e  , (2.10) 
où p ,  en m2.V-'.s-', est la valeur absolue de la mobilité de la charge, T la température 
absolue en K ,  k,  la constante de Boltzmann en J.K-', n la densité électronique photoinduite 
et e la valeur absolue de la charge de l'électron. L'expression de la constante de diffusion 
D = p k, T / e  est appelée "relation d'Einstein". Cette relation d'Einstein est bien vérifiée pour 
la majorité des cristaux photoréfractifs et pour des porteurs de charge thermalisés. Elle ne 
s'applique plus dans le cas où les porteurs non thermalisés participent majuritairement au 
transport de charge comme dans certains matériaux très peu photoconducteurs, par exemple le 
niobate de lithium. Elle pourrait également être remise en question pour des matériaux 
organiques. La diffusion joue un rôle d'autant plus appréciable que le gradient de 
concentration d'électrons est notable, c'est-à-dire lorsque la répartition lumineuse présentera 
des fréquences spatiales élevées (enregistrement de figures d'interférence de petit pas). 

* L'entraînement par un champ électrique Ë donne naissance à une densité de courant 
d'entraînement : - - 

j , = p n e E .  (2.11) 
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- -  - - - 4 -  
J = j ,  + j ,  + j,, = e  n p  E +eDgradn + j p h .  

Le champ Ë est le champ macroscopique interne dont une partie provient du champ de 
charge d'espace photoinduit dans le matériau. L'autre partie peut être due à une tension 
électrique appliquée aux bornes du matériau. Ce champ Ë,, est souvent nommé "champ 
appliqué" bien qu'il corresponde en fait au champ interne dû à la différence de potentiel 
appliquée aux bornes du matériau. Dans les cristaux ferroélectriques et en régime 
impulsionnel, il faut éventuellement inclure dans le champ électrique, le champ 
pyroélectrique résultant de l'échauffement [42]. 

Dans le cas que nous allons considérer la mobilité est une constante et le courant 
d'entraînement sous champ est régi par la loi d'Ohm. Ce n'est plus exact à forts champs dans 
certains matériaux comme GaAs, InP ou CdTe qui présentent de l'effet Gunn [43]. Cependant 
cette approximation permet d'interpréter très facilement la plupart des expériences dans ces 
matériaux semi-conducteurs. Par contre elle s'avère totalement fausse pour les matériaux 
organiques polymères pour lesquels la dépendance de la mobilité avec le champ électrique 
doit absolument être prise en compte [24,25,37]. 

* La photoexcitation des électrons peut donner lieu à un courant de diffusion anisotrope 
dans certains cristaux (très important dans LiNbO3, plus faible dans BaTiO3). Cet effet est 
appelé photovoltaïque ou également photogalvanique. I1 semble également exister dans des 
matériaux organiques qui ont été polarisés sous de forts champs électriques [44]. La 
dissymétrie du matériau est suffisante pour orienter la migration des charges et pour faire 
naître un courant photovoltaïque. Ce courant dépend de la polarisation des ondes optiques. I1 
est DroDortionnel au Droduit tensoriel dun tenseur d'ordre 3 avec .?Ew. On a néanmoins Dris 

(2.14) 

l'ha'bitide de décomposer ce produit tensoriel sous la forme de deux termes. I1 s'écrit aiors 
[45-471 : 

(2.12) 

avec [Ss]  le tenseur photovoltaïque symétrique d'ordre 3, [pa] le tenseur photovoltaïque 
antisymétrique d'ordre 2, I l'intensité totale et i? le vecteur-unitaire du champ électrique 
(équation (2.4)). Ces deux tenseurs photovoltaïques sont réels de sorte que le courant est 
également réel. Ils sont proportionnels au nombre de centres photoexcitables ( N  - N I ) .  I1 
existe plusieurs définitions des constantes photovoltaïques, certaines sont normalisées par 
l'absorption et d'autres ne le sont pas. Grâce à cet effet photovoltaïque, il est possible 
d'inscrire des réseaux d'indice à partir d'une figure d'éclairement uniforme mais de 
polarisation modulée spatialement. Nous le montrerons au paragraphe 2.7.2. 
Dans certains cas particuliers, cette expression peut se réduire à : 

j,, = a G I Û , (2.13) 
avec G une constante dite de Glass [ i l ] ,  Û un vecteur unitaire qui dépend de l'orientation des 
polarisations des faisceaux optiques et a l'absorption proportionnelle à la densité en centres 
profonds conformément à la formule (2.9). Dans ce cas, l'effet photovoltaïque est équivalent à 
celui d'un champ "appliqué". Ce champ, dit photovoltaïque, peut atteindre Eph = 100 kV/cm 
dans le LiNb03 et pour de courtes longueurs d'onde (bleues). Nous reviendrons sur ces 
notions de champ photovoltaïque dans le paragraphe 2.7. La résolution des équations doit 
inclure les conditions aux limites; matériau avec des faces court-circuitées ou isolées [48]. 

En sommant toutes les contributions . nous obtenons le vecteur densité de courant : 

+ 
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vecteur d'onde k, du réseau. Par symétrie, la densité n ne dépend également que de la 
coordonnée suivant ce vecteur d'onde. Les équations se résolvent alors en calculant la densité 
de courant suivant ce vecteur d'onde et en introduisant une mobilité effective définie par le 
produit matriciel suivant : 

(2.15) 
A -/ll-Il f i e f f  = irr[fi] ir avec k, = k, k . 

Pour simplifier l'écriture des équations, nous omettons l'indice eff  à partir de maintenant. 

2.3.4 Équation de continuité (conservation de la charge) 

L'équation de conservation de la charge est valable dans tous les matériaux. Pour le schéma 
énergétique de la figure 2.a, elle s'écrit sans approximation : 

soit, 

2.3.5 Équation de Poisson 

L'équation de Poisson s'écrit quel que soit le matériau : 

(2.16) 

(2.17) 

(2.18) 

avec [ E : ]  la matnce de permittivité relative statique. 
Lorsqu'il n'existe pas de champ de charge d'espace (après une illumination uniforme par 

exemple), le matériau est électriquement neutre localement. Dans l'obscurité, n = O, nous 
obtenons alors : N'(Z = O) = N A .  Si un champ électrique est inscrit dans le matériau, mais 
toujours dans l'obscurité, la neutralité électrique est assurée en moyenne spatiale sur tout le 
volume du matériau seulement et nous obtenons (N'(Z = O)) = N A .  La charge électrique 
positive des centres profonds ionisés est compensée par la charge négative des accepteurs 
superficiels (près de la bande de valence). 

Les coefficients de la matrice de permittivité peuvent être très différents les uns des 
autres. Par exemple dans le titanate de baryum nous avons E , ,  = E,, = 2000 et E,, = 60. C'est 
la raison pour laquelle on introduit très souvent un coefficient de permittivité diélectrique 
effective lorsque le champ électrique est créé par un réseau quasi-périodique de charges. De 
même que pour la mobilité, nous introduisons une permittivité diélectrique effective en 
posant : 

(2.19) div( E ,  [ E : ]  E )  = E,  E : , , ~  div(E) avec 

Pour alléger les notations, nous omettons maintenant l'indice eff  mais il convient de ne 
pas oublier que la permittivité dépend de la direction du champ électrique. 

Pour résoudre aisément les équations du modèle de transport de charge il serait 
souhaitable que les propriétés électriques du matériau ne dépendent pas du champ électrique 
que l'on cherche à calculer. Malheureusement ce n'est généralement pas vrai car les matériaux 
photoréfractifs sont presque toujours piézo-électriques ce qui fait que E,' dépend du module et 
de l'orientation du champ électrique. Nous montrerons néanmoins dans le chapitre 3 que, sous 
certaines conditions que nous définirons, on peut résoudre les équations sans tenir compte de 
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la dépendance de E: avec le champ que l'on calcule, mais simplement en introduisant une 
correction à l'expression de E: [49]. 

2.3.6 Résolution du système d'équations 

Comme nous venons de le souligner, pour calculer le champ à l'intérieur du matériau il 
faudrait ajouter aux équations précédentes celles gouvernant l'évolution de la permittivité 
diélectrique E:. Pour le moment, nous supposons que E: est donnée. Le système d'équations 
(2.8), (2.14), (2.17) et (2.18) se résout en y introduisant l'expression de l'illumination donnée 
par exemple par l'équation (2.6) pour une illumination sinusoïdale. 

Les équations du matériau sont non-linéaires car elles comportent des termes qui sont 
des produits de grandeurs modulées spatialement. Ainsi, pour un réseau d'interférence de 
nombre d'onde k,, ces produits engendrent des harmoniques de nombres d'onde 2 k,,  3 k,, 
etc. Le réseau d'indice n'est pas la réplique de la figure d'illumination et comporte des 
fréquences spatiales multiples. I1 n'existe pas de solution analytique générale à ce système qui 
rende à la fois compte de l'évolution temporelle du champ de charge d'espace et de ces non- 
linéarités. Cependant, en faisant quelques approximations qui s'avéreront légitimes dans les 
applications, des solutions analytiques sont obtenues. Ces approximations conduisent de plus 
à des solutions simples qui permettent de visualiser facilement les phénomènes. 

Dans un premier temps nous négligerons le courant photovoltaïque dans l'équation de 
conduction ce qui est justifié dans de très nombreux matériaux. Nous étudierons alors cinq de 
ces cas particuliers : 

- détermination du champ de charge d'espace en régime stationnaire pour une figure 
d'illumination quelconque, en régime d'illumination faible et sans champ électrique appliqué ; 

- détermination du champ de charge d'espace en régime stationnaire pour un réseau 
d'illumination de taux de modulation quelconque et en régime d'illumination faible ; 

- détermination de la cinétique d'établissement du champ de charge d'espace pour un 
réseau d'illumination avec des faibles taux de modulation, en régime d'illumination faible et 
quasi-continue ; 

- détermination de la cinétique d'établissement du champ de charge d'espace pour un 
réseau d'illumination avec des faibles taux de modulation, en régime d'illumination faible et 
quasi-continue avec le transport de charge qui s'effectue simultanément par des électrons et 
des trous; 

- description des phénomènes intervenant en régime d'excitation impulsionnelle. 
Dans un second temps nous inclurons l'effet photovoltaïque mais en négligeant le 

courant de diffusion. 

2.3.7 Constantes de temps, champs et longueurs caractéristiques 

Afin d'alléger les notations des paragraphes suivants nous introduisons maintenant des 
grandeurs caractéristiques de l'effet photoréfractif et du matériau considéré. Ces grandeurs, 
temps, longueurs et champs caractéristiques ne sont pas toutes indépendantes. Nous 
reviendrons sur leurs significations physiques. 

2.3.7.1 Temps caractéristiaues 
- La constante de temps de relaxation diélectrique (proportionnelle à 1 / I,,) : 

7 ,  = E, €:/(e iu no) , (2.20) 
avec 
- La constante de temps de diffusion, temps mis par un électron pour migrer de A/2n sous 
l'effet de l'agitation thermique et en l'absence de tout champ électrique : 

la valeur moyenne de la densité d'électrons dans la bande de conduction. 
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2, = e/(kr2 P kKT) = l/(kr P E d )  . 

' E  = l / ( k r  P E O )  . 

(2.21) 
- La constante de temps d'entraînement dans le champ "appliqué" qui représente le temps mis 
par un électron pour se déplacer de A/2n sous l'effet du champ électrique "appliqué" : 

- La constante de temps de recombinaison des électrons : 

- Une constante de temps, sans nom défini, qui est proportionnelle à 1 / Io : 

(2.22) 

z R = Y ( y N A ) .  (2.23) 

(2.24) z, = i/(s Z, + y no) . 

2.3.7.2 Charnus électriques caractéristiques 
- Le champ de diffusion qui est le champ maximum que l'on peut photoinduire par agitation 
thermique : 

E d  = k, k,T/e . (2.25) 
- Le champ maximum que l'on peut photoinduire dans le matériau en redistribuant au mieux 
les électrons dans les centres profonds : 

Eq = e NeB/(EoE: k,)  avec NeR = N , ( N -  NA)/N . (2.26) 
NeR est appelée la densité effective de centres. 

2.3.7.3 Longueurs caractéristiques et leurs inverses 
- La longueur de diffusion qui est la distance moyenne qui sépare le lieu d'excitation d'un 
électron et le lieu de sa recombinaison : 

(2.27) 

(2.28) 

- La longueur : 

(2.29) 

2.4 Régime stationnaire, figure d'illumination quelconque, champ appliqué nul 

2.4.1 Cas général 

Nous allons présenter ici l'analyse effectuée dans la référence [50] qui complète celle de la 
référence [51]. De l'équation (2.17), nous déduisons que toutes les composantes de Fourier de 
la densité de courant qui sont modulées spatialement sont nulles à l'état stationnaire. Seule 
reste la composante uniforme. Celle-ci est également nulle du fait de l'absence de champ 
électqque appliqué au matériau ainsi que nous le montrerons au début du paragraphe 2.5. 

A l'état stationnaire, les trois équations restantes (2.8), (2.14) et (2.18) se réduisent alors 
à :  

S Z ( N - N ' ) = ~  IZ N I ,  
4 

e n  E = - k, Tgradn, 
div(Eo&: @) = -e [n + N A  - N' 3 .  

Nous en déduisons immédiatement en extrayant la valeur de n obtenue à partir de la première 
équation de ce système et en l'introduisant dans la seconde : 

(2.30) I -  
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kBT kD + Ë = ---grad(ln(Z))Oexp(-k,Ixl). 
e 2  

Si de plus N' << N ,  ce qui est très largement vérifié dans de nombreux matériaux, nous 
trouvons : 

(2.38) 

grad( N ' )  
in( I ) )  - ~ 

e N' 
(2.32) 

L 
Cette dernière hypothèse ne sert qu'à alléger les notations et peut être évitée [52J 

Nous considérons que l'illumination est suffisamment faible pour que le champ de 
charge d'espace soit principalement induit par la redistribution des charges entre les centres 
profonds. On peut alors négliger la contribution due aux électrons dans la bande de 
conduction. Ceci revient à négliger n devant INA - N'I dans l'équation de Poisson. Nous 
obtenons : 

(2.33) E E' 

e 
N'=- div(Ë) + N A  . 

En réinjectant cette expression dans celle du champ, nous avons : 

- k,T gGd(div(Ë)) k T + 
= -"-grad(ln(Z)) , E--  k T  

e k , ' B + d i v ( È )  e 
e 

(2.34) 

avec k, l'inverse de la longueur d'écran de Debye du matériau (équation 2.28). 
La formule (2.34) est très générale. Elle peut encore être simplifiée en supposant que sur 

une distance égale à la longueur d'écran de Debye, la variation du champ de charge d'espace 
div(E)/k, est faible par rapport à k, k,T/e. Nous verrons plus loin que kD kBT/2e 
représente la valeur maximale du champ de charge d'espace qui peut être photoinduite sans 
champ appliqué. Cette approximation est donc le plus souvent largement justifiée. L'équation 
(2.34) se réduit alors à : 

1 +  k,T + E -  Tgrad(div(E)) = --grad(ln(Z)) e 
k, 

(2.35) 

Le rotationel dun champ électrostatique est nul. Le terme 
un laplacien. En appliquant aux deux membres de cette équation la transformée de Fourier 
suivante, 

TF(A(T)) = jjjA(y)exp(-ii.F) d3v , (2.36) 

nous obtenons, 
1+2 TF(E)=-"-TF(gGd(ln(Z))) k T  . ( ku 1 e 

(2.37) 
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Cette expression (2.38) décrit la dépendance du champ de charge d'espace en fonction de 
l'illumination. Nous voyons que le champ de charge d'espace ne reproduit pas la figure 
d'illumination à cause du terme en gradient. De plus la convolution montre comment les 
détails de dimensions inférieures à la longueur d'écran de Debye sont gommés. 

2.4.2 Cas des réseaux sinusoïdaux 

L'expression (2.38) peut s'employer pour des figures d'illumination quelconques. En 
particulier, elle peut s'utiliser pour des réseaux d'illumination tels que ceux décrits par la 
formule (2.7). On obtient immédiatement : 

E=- k, k, T rnsin(k,x + y,-2) O hexp(-k,lxl) 
e (i + rncos(k,x + Y~..~)) 2 

(2.39) 

Pour des taux de modulation rn faibles devant 1,'le champ est sinusoïdal. La convolution 
par 0,5k,exp(-k,lxl) se réduit à une multiplication par une Lorentzienne l /( l+ k,"/kD2). Le 
champ est maximum pour un k, = k,. Pour k, < k,, i.e. pour des grands pas, le champ est 
plus faible car le gradient responsable de la création du champ par diffusion diminue. Pour 
des plus petits pas, c'est la densité de pièges photoréfractifs qui limite le champ maximum. En 
effet la valeur moyenne sur tout le cristal de la densité de centres ionisés est telle que 
(N'(x,y,z)) = NA. Un réseau sinusoïdal de charge tel que N'(x) = Nk,, sin(k,x) a donc son 
amplitude bornée par Nk,, 5 N A .  D'après l'équation de Poisson la densité de centres profonds 
limite donc le champ de charge d'espace aux petits pas. Nous retrouverons ces résultats usuels 
plus loin lors de la résolution du système d'équations du matériau par un développement 
limité. 

L'équation (2.39) montre également que pour rn faible devant 1 on enregistre bien un 
champ de charge d'espace qui est la réplique du réseau d'illumination à un déphasage de z/2 
près (changement de cosinus en sinus). Les réseaux d'ordres supérieurs (Le. de nombres 
d'onde 2 k,, 3 k,, etc.) induits par un taux de modulation rn fort, sont analysés plus en détail 
dans la référence [52]. Nous y reviendrons dans le paragraphe suivant avec k, = m. 

2.5 Régime stationnaire, illumination périodique, taux de modulation et champ appliqué 
quelconques 

Suite à notre discussion du début du paragraphe 2.3.6 et également d'après les calculs du 
paragraphe 2.4 (équation (2.39)), nous savons que pour des taux de modulation quelconques, 
la figure de champ n'est pas sinusoïdale. Nous allons donc résoudre le système d'équations 
( 2 . Q  (2.14), (2.17), (2.18) en notations réelles avec la figure d'illumination exprimée par 
l'équation (2.7). Le vecteur d'onde k, de la figure d'interférence est suivant l'axe X.  Dans cette 
analyse [18], nous supposons que les centres profonds sont peu dépeuplés, soit 
IN' - NA( << NA, ce qui nous permet de poser N' = NA. Dans ces conditions nous ne pourrons 
pas prévoir et expliquer la limitation due à la saturation des centres profonds qui intervient à 
petit pas. La prise en compte de cette limitation n'a été faite qu'avec une approche 
phénoménologique [53] ou en résolvant numériquement le jeu d'équations [54-561. Cette 
hypothèse des centres peu dépeuplés devra être vérifiée a posteriori en calculant N ' ,  en 
injectant la valeur trouvée pour le champ de charge d'espace dans l'équation de Poisson. 

Les équations (2.8), (2.14) et (2.17) deviennent en régime stationnaire : 
s Z (N - N A )  = y n N A ,  
J = e  n p  E + p  k, T &/ax, 
dJ/dx = O .  

(2.40) 
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Le champ E peut tenir compte dun éventuel champ électrique Ë, appliqué au cristal dans la 
direction de i, (c'est-à-dire de l'axe X). Si Ë, est uniforme dans le matériau alors nous 
avons : 

E, L = IOLE du , (2.41) 

avec L la dimension du cristal selon k,. 
En combinant entre elles les deux premières équations du système (2.40) nous obtenons : 

(2.42) 

avec = s lo ( N  - NA)/(y N A )  et en choisissant correctement l'origine des phases pour que 
I / I - ~  = O. Cette équation n'est bien sûr valable que si rn # 1, donc rn < 1 [56]. 
J se déduit par l'intégration de l'équation (2.42) sur un grand nombre de franges de sorte que 
l'intégrale de la fonction impaire, second terme du membre de droite, s'annule. En tenant 
compte de (2.41) nous obtenons : 

~ = ~ , e p ~ , l / l - m z ,  (2.43) 
ce qui nous donne en reportant dans (2.40) l'expression finale du champ électrique total E ,  

kBT rn k,. sin(k,x) +- J E =  
e,uQ (i+rncos(k,x)) e (~+mcos(k,x)) ' 

(2.44) E o d S  + Ed rn sin (k,x) E =  
1 + rn cos ( k ~ )  i + rn cos (k ,x )  ' 

Ed étant le champ de diffusion défini par l'équation (2.25). 
Le champ de charge d'espace photoinduit étant El,r = E - E,, il s'exprime par 

rn sin (k ,x)  
I + rn cos (k ,x)  

- 1 E, + Ed 
' 1 5 '  = I "  1 + rn cos (k ,x )  1 

= - 2 J m Z p '  cos(jk,x+q). 
,=I 

(2.45) 

La modulation réduite p et le déphasage a, s'expriment par : 

p=(--l)/T?Z et tg(q)=Ed/EO . (2.46) 

Le champ induit E,,,, et par suite la modulation d'indice, sont très fortement non 
sinusoïdaux pour des taux de modulation forts. Cette non-linéarité a été mise à profit pour 
enregistrer des réseaux de fréquences spatiales différentes de celles de la figure d'interférence 
[57]. Un développement similaire à (2.45) peut également être obtenu en se plaçant dans les 
hypothèse du paragraphe 2.4 c'est-à-dire en considérant E, # O mais E, = O [52]. 

Pour des taux de modulation faibles devant 1, E,,, devient sinusoïdal et l'équation (2.45) 
se réduit à : 

El,, = rn (Ed sin ( k ~ )  - E, cos(k,x)) . (2.47) 
Cette équation est celle qui sera obtenue dans l'étude du paragraphe suivant (modulation 
faible) lorsque l'on restera loin de la saturation. 

L'expression du champ de charge d'espace de la formule (2.47) pour un champ appliqué 
nul, 

E,,r = +rn Ed sin ( k ~ )  , (2.48) 
diffère de la formule obtenue à partir de l'équation (2.39) en faisant rn << 1 par l'absence du 
facteur l/(l+ k r / k D 2 ) .  Cela provient de ce que pour l'analyse ayant conduit à (2.47) nous 
sommes partis de l'hypothèse IN' - N A (  << N A .  Nous ne pouvons donc pas voir sur (2.47) la 
saturation due aux centres profonds qui est exprimée par ce facteur l/(l + k: /kDZ) .  
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La formule (2.45) montre également que l'ordre 1 du champ de charge d'espace est 
proportionnel au double 2 p  de la modulation réduite p .  Afin de voir quand l'approximation 
du champ proportionnel à m est valable (i.e. pour définir le domaine d'utilisation de la 
formule (2.47), nous avons tracé sur la figure 4 le double du taux de modulation réduite en 
fonction de m .  On s'aperçoit que l'approximation des faibles taux de modulation est encore 
valable jusqu'à m = 0,6. Cette approximation des faibles taux de modulation est beaucoup 
plus restrictive dans le cas, non considéré dans ce paragraphe, d'une figure d'illumination non- 
stationnaire ainsi que montré par des simulations numériques dans la référence [55] ou par 
une approche plus phénoménologique dans 1531. 

A 
2- 

4 
9 LO- 

O S  - 

O ,  
O 1 

Taux de modulation m de la figure d'interférence Taux de modulation m de la figure d'interférence 

Figure 4 : Double du taux de modulation réduite en fonction du taux de modulation de la figure dinterférence. 
La droite en pointillés représente ce taux m. 

2.6 Détermination de la cinétique du champ de charge d'espace induit, illumination 
sinusoïdale de taux modulation faible 

2.6. I Linéarisation des équations 

La cinétique du champ de charge d'espace ne peut pas être obtenue analytiquement sauf en 
supposant que le taux de modulation de la figure d'interférence est faible. On peut trouver 
dans la littérature diverses tentatives pour résoudre cet aspect temporel pour des forts taux de 
modulation 155, 581. Fort heureusement, dans de nombreuses expériences le taux de 
modulation de la figure d'interférence est faible. Par exemple les matériaux photoréfractifs 
sont souvent utilisés pour des expériences dans lesquelles on désire que la variation d'indice 
induite soit proportionnelle à l'amplitude du faisceau signal incident. Si la figure d'intensité 
est produite par interférence entre une onde signal et une onde de référence, il faut que 
l'intensité de l'onde de référence soit bien supérieure à celle de l'onde signal ce qui conduit 
bien à m << 1. 

Le système d'équations (2.8), (2.14), (2.17), (2.18) peut être résolu 114, 151 en y 
introduisant l'expression de l'illumination donnée par l'équation (2.6) et à l'aide d'un 
développement en série de Fourier de chacune des grandeurs n, N i ,  E ,  J sous la forme 
(série à coefficients complexes) : 

(2.49) 

I1 n'existe pas de solution analytique générale et les développements aux ordres plus 
élevés nécessitent des résolutions numériques lourdes. Néanmoins, ainsi que nous venons de 
le voir, pour des taux de modulation faibles devant 1 le champ de charge d'espace photoinduit 
est sinusoïdal. Pour m << 1 nous pouvons donc ne tenir compte que des termes d'ordres zéro 
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et un en nombre d'onde k r .  Les équations sont alors linéarisables [19, 201 ce qui justifie 
pleinement l'utilisation de la notation complexe. Nous posons donc : 

N ' ( x , t )  = N i ( t )  + 0,5[N;( t )eLkr" + ce], 
n ( x , t )  = no(t)  + 0 ,5 [n , ( t ) e f+  + cc], 
J ( x , t )  = Jo(t)+0,5[Jl( t )e 'kr'  +ce],  
E ( x , t )  = E,,(t) + O,5[E,(t)eCkr" + ce]. 

(2.50) 

-> -> 

1 
Nous allons reporter ces expressions dans les équations (2.8), (2.14), (2.17), (2.18) et 

séparer les termes non modulés (ordre "O") de ceux modulés spatialement (ordre "1"). 

2.6.1.1 Résolution à l'ordre zéro 
Nous trouvons : 

(2.17) * / at = JNi / at car divJo = O  ( J O  n'est pas modulé spatialement) , (2.51) 
(2.14) 3 JO = no e p Eo , (2.52) 

(2.18) 3 (2.53) 

En remplaçant dans (2.8), on obtient l'équation d'évolution de la partie non modulée 

+ 
Ni = no + N A  car div E,, = O . 

spatialement de la densité de porteurs libres : 

(2.54) 

?.6.1.2 Résolution à l'ordre 1 
A partir des quatre mêmes équations nous obtenons : 

(2.55) (2.8)+ 

(2.14) * J , = e n l p E o + e n o p E , + i e n , p E d ,  (2.56) 

d N; 
at 
- = s M Io ( N  - no - N A )  - y n1 (no + N A )  - SION; - y noNl , 

(2.17) + (2.57) 

La dernière équation nous donne : 

(2.18) * (2.58) 

On élimine successivement les densités de courant J ,  et de centres N,' et l'on obtient les 
équations d'évolution du champ et de la densité modulée de charge. Ces équations sont 
couplées : 

(2.59) 

(2.60) 

Les équations (2.59) et (2.60) constituent le système d'équations couplées qu'il faut 
résoudre. Une solution générale requiert une résolution numérique tenant compte de la 
variation temporelle de l'illumination. C'est ce que nous ferons en régime d'excitation 
impulsionnelle. Cependant une solution analytique peut être obtenue dans le cadre des 
approximations adiabatique et des faibles illuminations. 
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2.6.2 Approximation des faibles illuminations et approximation adiabatique 

2.6.2.1 Cinétiaue du chamD de charge d'espace 
Nous nous plaçons dans le cadre de l'approximation des faibles illuminations pour laquelle la 
densité de charges no dans la bande reste très inférieure à N' ( I  = O )  = NA et à N - NA.  La 
solution de l'équation (2.54) à une marche d'intensité est immédiate : 

= - N A )  R ( 1 - e-'17R . (2.61) 
Cette loi de variation mono-exponentielle peut être vérifiée en étudiant le courant engendré 
lors de l'éclairement du matériau sous champ électrique. L'expression du courant est donnée 
par l'équation (2.52). 

Cette expression (2.61) montre que l'approximation des faibles illuminations n'est pas 
très restrictive. En effet la constante de temps de recombinaison Z~ est inférieure à la 
nanoseconde pour les matériaux tels que LiNbO3, BaTiO3. Elle est généralement de l'ordre de 
la dizaine de microsecondes pour les échantillons de sillenites mais atteint parfois quelques 
millisecondes. Ainsi, compte tenu des valeurs habituelles des absorptions, cette 
approximation reste valable dans les échantillons de BaTi03 jusqu'à des intensités de l'ordre 
du MW.cm-2. Elle est bien sûr plus restrictive pour des échantillons de sillenites. 

Nous nous plaçons en plus dans l'approximation adiabatique en supposant que les 
variations temporelles des termes modulés spatialement sont lentes devant celles des termes 
non modulés spatialement. Dans la résolution des équations à l'ordre 1, on considérera donc 
que les termes d'ordre zéro (no,  E,, Io)  sont indépendants du temps. Seule change la 
modulation de la figure d'interférence M ( t )  et donc n,(t) et El( t ) .  Cette approximation est 
valable dans la plupart des applications. Avec cette approximation adiabatique, 
l'approximation des faibles illuminations peut se mettre sous la forme : 

s I o < < y N A  et n o < < N A .  (2.62) 
Pour la résolution à l'ordre 1, no et E, étant constants, nous avons uniquement un 

système à 2 équations linéaires (2.59) et (2.60) couplées à résoudre. Nous utilisons les 
définitions des temps caractéristiques données dans le paragraphe 2.3.7. En dérivant (2.60) 
par rapport au temps et en remplaçant dans (2.59) nous obtenons en tenant compte de (2.62) : 

1 

L) +El( -+-+-) -i 1 1 

'E'/ 'd'i 'R'dt 

e ,u ( Eo + i Ed)( N - - s M Io 

&O&: 
N A ) .  (2.63) 

Nous notons M Escetlm la valeur de l'amplitude du champ de charge d'espace à l'état 
stationnaire, a priori complexe (i.e. le champ réel est déphasé, c'est-à-dire décalé spatialement 
par rapport à la figure d'interférence). L'équation (2.63) peut alors s'écrire : . 

(2.64) I ( E ~  - M E,, e+@) = 0, 
I I 

où z+ et T- sont les constantes de temps, en général complexes, d'évolution du champ. 
Elles sont définies par : 

(2.65) 
'I ' t  '- ' d i  ' R  ' d  ' E  

1 1 i -+--- - - 1 1  I ..- I '," '+ '- 'I? ' d t  ' I  ' d  ' I  ' E  
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I1 est important de noter que l'équation (2.64) reste valable même si le taux de 
modulation M ( t )  varie dans le temps. 

2.6.2.2 Valeur du chamv de charge d'espace en régime stationnaire 
De (2.63), en prenant les notations des champs caractéristiques (paragraphe (2.3.7)), nous 
trouvons : 

M E,, elq = -M E,(Eo + i E d )  
E q + E d - i E o  ' 

avec, 

(2.66) 

(2.67) 

(2.68) 

Le champ à l'intérieur du matériau est la somme du champ appliqué et du champ de 
charge d'espace. En repassant en notations réelles, nous obtenons le champ en régime 
permanent : 

E(- ,  x) = Eo + 0,5(El elk'" + cc) = Eo + rn ESc cos(k,x + q t y ~ - ~ )  . (2.69) 
À l'état stationnaire le champ de charge d'espace sous forme réelle s'écrit donc : 

El,r = m E,, cos(krx + q + v/i-2) . (2.70) 

2.6.2.3 Remaraues sur le champ de charge d'espace à l'état stationnaire 
i) Au sein dune même classe de matériaux, possédant le même tenseur de permittivité 
diélectrique, la valeur de El,r ne dépend que d'un seul paramètre de l'échantillon, la densité 
de centres N e f .  
ii) Elle dépend également de deux paramètres expérimentaux, le vecteur réseau (par 
l'intermédiaire du champ de diffusion) et le champ électrique appliqué au matériau. 
iii) Elle ne dépend pas de la valeur de l'illumination mais seulement du taux de modulation 
M .  Ce n'est vrai que parce que l'on a négligé la conductivité dans le noir par rapport à la 
photoconductivité. Pour rendre compte de la conductivité dans le noir, il faut multiplier le 
résultat par Zo/(Zo +o/s) (voir paragraphe 2.3.2). La prise en compte de modèles 
énergétiques plus complexes (avec un centre profond sous trois états de valence, avec 
plusieurs centres, etc.), conduit également à une dépendance du champ de charge d'espace 
avec l'intensité [31-361. 
iv) En l'absence de champ extérieur, la courbe E,,r en fonction du pas du réseau présente deux 
régions distinctes : aux petits pas on est limité par le champ maximum E,, et aux grands pas 
la limite est le champ de diffusion (les électrons ne possèdent pas assez d'énergie thermique 
pour créer un champ plus grand que Ed). Avec un champ appliqué au matériau, la limite E, 
subsiste mais on peut forcer les électrons à remonter un champ plus grand que Ed (au plus 

égal à Jm). Aux grands pas, on est alors limité par le plus petit de dm ou E,. 
On a donc la représentation schématique de la figure 5. 
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Figure 5 : Figure tracée pour un cristal de BilzGeûZo avec N A  = 1021 m-3 

v) Pour E, = O ,  le réseau Ed est déphasé de v, = -n/2 par rapport au réseau d'illumination, 
c'est-à-dire décalé de 1/4 de frange. En effet les charges libres migrent de façon isotrope; le 
réseau inscrit dans les centres profonds est en phase avec le réseau d'illumination. Le réseau 
de champ est donc déphasé de -z/2 comme le montre l'équation de Poisson. Un champ 
appliqué modéré brise cette symétrie et le module de la phase diminue. Par contre pour un 
champ appliqué très fort les charges migrent de plusieurs franges et se recombinent 
aléatoirement, le déphasage de - z/2 est donc restitué. La courbe cp en fonction de Eo a donc 
l'allure montrée sur la figure 6. 

Le déphasage v, est un paramètre extrêmement important pour les expériences de 
couplage d'ondes. Nous verrons l'influence de la valeur de ce paramètre lors de la description 
de ces expériences. 

- - - - - - - - - - - - - - - - - - 
1 4  

Q 1,2 e 

2 0,8 

E 0,6 

' 0,4 

0 2  

v 

Q 1.0 
m 

a 

2.6.2.4 Régime transitoire 
Afin d'interpréter facilement la signification des deux constantes de temps, nous choisissons 
une illumination suffisamment faible de sorte que 7-, qui est proportionnelle à l/lo , devienne 
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' I  - i i I i 1 .  - - -+-+--- = - + 1  w' 

1 1 1 
'+ ' R  ' d  ' d i  ' E .  " 

(2.72) -+--- 
- - ' d t  ' R  'I'd 'E'I - l + i  we , 

- 1  1 1  i-', '- -+-+--- 

i 'dE ' R  ' d  ' E  

Le champ El comporte une composante rapide qui oscille à une fréquence l/zE 
directement liée à la mobilité des charges [59, 601. Cette oscillation s'amortit avec une 
constante de temps de z' . L'existence de deux constantes de temps provient de ce que le 
champ de charge d'espace El résulte de la superposition d'un champ provenant de la 
modulation spatiale dans les centres profonds E? et dun champ dû à la modulation spatiale 
des porteurs de charge Ef' : 

E,=E;""+EY.  (2.73) 
Ce champ est relié à la population électronique par la relation de Poisson : 

(2.74) 
Afin d'estimer les ordres de grandeur respectifs de ces deux champs, nous résolvons 

i k ,  E~E:E;C =-e nl . 

l'équation (2.71) en cherchant la réponse du système à la "marche" de modulation suivante : 

t < O  M # O ,  
t > O  M = O ,  

t < O  M = O  
t > O  M # O  

(2.75) 

Nous obtenons : 

et 
El(t )  = A exp (-t/r+) + B exp ( - t / z )  + M E,, exp(ip) , (2.76) 

' d  ' E  

Les deux constantes complexes A et B sont calculées à partir des conditions de continuité à 
t = O .  Nous trouvons : 

I I A / B  = - z+/T-~J << 1 . (2.78) 
Le premier terme de l'équation (2.76) est donc faible par rapport au second et décroît 

beaucoup plus rapidement. I1 sera donc négligeable dans une expérience de ce type (i.e. 
marche de modulation). On peut montrer que cette approximation équivaut à poser 
anl/at = O dans l'équation (2.57) et à négliger n, devant N ,  (donc à négliger le réseau de 
champ dû aux électrons devant le réseau de champ dû aux centres profonds). Cette 
approximation est souvent appelée approximation du régime d'excitation quasi-continue. 

Nous verrons dans le chapitre 5 que l'application d'un champ alternatif de haute 
fréquence augmente de façon importante le rapport A / B [61-631 et conduit à l'obtention de 
champs de charge d'espace de valeurs plus importantes. Néanmoins, pour la plupart des 
expériences, ce rapport est usuellement très faible. 
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I 

1 1  

1 
O, = - 

2.6.2.5 ADproximation du régime d‘excitation auasi-continue 
Cette approximation du régime d’excitation quasi-continue, qui se rajoute à l’approximation 
adiabatique et à l’approximation des faibles illuminations, correspond au régime de 
fonctionnement d‘un très grand nombre de montages. On pourrait directement résoudre les 
équations du modèle de transport de charge avec cette hypothèse supplémentaire ce qui nous 
aurait amené plus rapidement à la solution suivante. Ici, nous repartons de l’équation (2.71) 
qui se réduit, avec cette approximation supplémentaire, à une équation différentielle 
complexe du premier ordre : 

I -  - 
(2.79) 

I I 
L’état stationnaire est le même que précédemment. 
La constante z, est inversement proportionnelle à no (équation (2.20)) et donc à IO (équation 
(2.61)). Elle est généralement telle que l/zd, << I/z, , l/zd, ce qui nous permet d’écrire : 

(2.80) 

“ \ z d  * E )  

Avec les notations des temps caractéristiques, paragraphe 2.3.7, nous avons : 

en 

(2.81) 

(2.82) 

Ces expressions font apparaître ce qui est lié au matériau ou à l’expérience. Dans une 
même classe de matériaux, i.e. possédant le même tenseur de permittivité diélectrique, la 
cinétique du champ de charge d‘espace dépend de deux paramètres du milieu : de E, ou ce 
qui revient au même de ou de Nen, et de L la longueur de diffusion qui n‘entrait pas en 
compte pour l’état stationnaire. Elle dépend aussi de trois paramètres expérimentaux, A le pas 
du réseau induit, E, le champ appliqué, I l’intensité lumineuse par l’intermédiaire de zdt. 
Ainsi, la constante de temps de réponse z, peut facilement être modifiée sur un matériau 
donné. En modifiant l’intensité optique (donc la vitesse à laquelle on délivre l’énergie), un 
même échantillon peut avoir des temps de réponse de l’ordre de la seconde ou de la 
nanoseconde, voire de la picoseconde. On peut également modifier la constante de temps en 
changeant soit le pas du réseau soit le champ électrique appliqué ce qui, suivant les 
matériaux, augmente ou diminue la constante de temps. Ces deux dernières méthodes ont 



L 'effet pho toréfrac tif 261 

cependant l'inconvénient de modifier également l'amplitude du champ de charge d'espace à 
l'état stationnaire. 

La constante de temps est inversement proportionnelle à l'intensité lumineuse I car on a 
négligé la conductivité dans l'obscurité. Ainsi qu'indiqué au paragraphe 2.3.2, pour la 
réintroduire il peut suffire de changer I par I + p/s .  Cette proportionnalité n'est généralement 
plus vérifiée pour des schémas énergétiques plus complexes. 

La sensibilité photoréfractive est parfois définie comme étant proportionnelle à El/z, . 
Sans champ appliqué, cette sensibilité est maximale pour k, = K .  

2.6.2.6 Cycle d'inscription-effacement en réaime d'excitation quasi-continue 
L'équation d'évolution (2.79) est valable même si le taux de modulation dépend du temps. 
Néanmoins, en guise d'illustration, nous allons considérer l'inscription et l'effacement d'un 
réseau uniforme. A l'écriture nous posons : 

t < O :  Z ( t ) = Z o  ; E,=O, 
t > O : I ( t )  = I ,  [1+ 0,5(Me",' + cc)]. 

1 .  E,(t) = M E e'm(l - e - ( ' m < r t ' ' r e )  

La cinétique de El(t) s'écrit à partir de l'expression (2.79) : 

JC 

La solution cherchée s'obtient en repassant en notations réelles avec (2.50), soit : 
E(t,x) = E,, + m E,,[cos(k,x + a, + v,-~) -e-'"< cos(k,x + a, + 

réseau fixe 

- met)] 
L 1 

réseau mobile qui s'amortit 

t < O : Z ( t )  = Io [ 1 +  0,5(Me"r" + cc)] ; E, = M e"E,, 
De même à l'effacement nous posons : 

t > O : I ( t )  = Io , 

E,(t) = M Es, 
e - ( t m d + f ' r e )  

i 
ce qui nous donne, 

d'où on tire la partie réelle, 
E ( t , x )  = E,, + m E,, e-"re cos(k,x - met + 9 + 

1 
réseau mobile qui s' amortit 

(2.83) 

(2.84) 

(2.85) 

(2.86) 

(2.87) 

(2.88) 

Nous voyons que z, représente la constante de temps d'écriture ou d'effacement du 
réseau et que w, correspond à la vitesse de déplacement v = w,/k, d'un réseau transitoire. 
Nous montrerons plus loin que ces réseaux transitoires peuvent être utilisés pour augmenter la 
valeur du champ de charge d'espace. 

On peut observer l'évolution temporelle du réseau en mesurant l'intensité dun  faisceau 
diffracté par ce réseau. Une efficacité de diffraction faible est proportionnelle au carré du 
champ de charge d'espace E,,, ainsi que nous le verrons dans le chapitre 4. L'allure de la 
courbe d'efficacité de diffraction au cours d'un cycle inscription-effacement est telle que 
montrée sur la figure 7. Le comportement oscillatoire à l'inscription est dû au battement entre 
les deux termes de l'équation (2.85) correspondant aux réseaux fixe et mobile. Bien que le 
réseau soit aussi mobile lors de l'effacement, il n'y a plus de battement entre deux termes et 
cette oscillation n'existe plus. L'existence de ces réseaux mobiles à l'inscription et à 
l'effacement peut aisément se comprendre en considérant que les charges se déplacent 
préférentiellement dans une direction donnée sous l'effet du champ appliqué. Si Eo = O 2 
l'enregistrement, il n'y a pas d'oscillation amortie. 
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Pour observer cette oscillation amortie il faut satisfaire aux conditions du modèle : faible 
taux de modulation, lo faible et uniforme sur toute l'épaisseur du matériau en dépit de 
l'absorption. C'est ce qui a été obtenu dans la référence [8]. Si le taux de modulation 
augmente les hypothèses du modèle ne sont plus vérifiées, et l'oscillation disparaît ainsi que le 
montrent les simulations numériques de la référence [ S I .  

temps (en s )  

Figure 7 : Exemple expérimental de cinétique de l'efficacité de diffraction lors dun  cycle écriture-effacement 
pour un cristal de Bi12Geûz0 sous champ électrique appliqué. 

2.6.2.7 ComDétition électrons-trous en régime d'excitation auasi-continue 
Nous aurions pu conduire tous les calculs précédents dans le cas où les trous sont les seuls 
porteurs de charge (figure 2.b). Nous allons maintenant généraliser et observer ce qui se passe 
lorsqu'il y a simultanément excitation d'électrons et de trous à partir d'un seul type de centres 
profonds (figure 2.c). Nous utilisons les indices , et , pour toutes les grandeurs qui se réfèrent 
respectivement aux électrons et aux trous. Les quatre équations de base se transforment en 
[26, 271 : 

3N' 
d t  
- = SJ ( N  - N I )  - ye ne N I  - s,z N I  + y, n, ( N  - N ' )  , 

+ -3 

+ + 
= e n , p c  E + &  k, Tgradn,, 

JI = e n, p, E - p, k,  Tgradn, , 

div(&& I!?) = -e [ne + N A  - N i  - n, ] . 

(2.89) 

(2.90) 

(2.91) 

(2.92) 

Pour résoudre ce système d'équations, nous nous plaçons dans le cadre de 
l'approximation du régime d'excitation quasi-continue qui nous avait conduits à l'équation 
(2.79). Nous négligeons les termes &,/at et dnl/at dans les équations (2.91) ainsi que les 
contributions des réseaux électroniques et de trous au champ de charge d'espace, ce qui 
revient à négliger n, et n, dans l'équation de Poisson (2.92). Nous obtenons : 

(2.93) 
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et. 

Ainsi, si le champ appliqué au cristal est nul, nous trouvons à l'état stationnaire : 

avec 5 le coefficient de compétition électrons-trous donné par 

(2.94) 

(2.95) 

(2.96) 

Si les électrons sont les seuls porteurs de charge, nous avons 5 = 1 et nous retrouvons les 
résultats précédents. Si ce sont des trous nous avons 5 = -1. Dans les cas intermédiaires avec 
à la fois des électrons et des trous, nous avons 161 < 1 et donc une réduction de l'amplitude du 
champ de charge d'espace. 

Pour un échantillon donné, le coefficient de compétition électrons-trous 5 dépend du 
pas du réseau photoréfractif. Les trous peuvent dominer l'effet pour certains pas et les 
électrons pour un autre domaine de pas. Entre ces deux régions, il existe un pas pour lequel le 
champ de charge d'espace est nul. De même, le coefficient de compétition électrons-trous 
dépend de la longueur d'onde optique au travers des deux coefficients se et s, . Ici également, 
il peut y avoir annulation et inversion du signe du champ de charge d'espace pour une certaine 
longueur d'onde. 

Cette compétition électrons-trous est un phénomène important qui réduit l'amplitude du 
champ de charge d'espace et qui peut intervenir dans de nombreux matériaux comme certains 
échantillons semi-conducteurs (Ga i s ,  ZnP, CdTe ...) ou semi-isolants ( BaTiO,) et pour 
certaines gammes de longueurs d'onde. 

2.6.3 Régime d'excitation impulsionnelle 

En régime d'excitation impulsionnelle [64-671, de nombreux phénomènes qui n'interviennent 
pas en régime d'excitation continue doivent être pris en compte. Par exemple, si des niveaux 
superficiels (près de la bande de conduction) existent, alors ils modifient la cinétique de l'effet 
photoréfractif [64]. L'effet photoréfractif peut également se mélanger à d'autres phénomènes 
optiques non-linéaires tels que absorption induite, non-linéarités dues aux porteurs libres 
[65] ... Nous donnons donc la résolution suivante en tant qu'illustration et à titre indicatif. 

Nous considérons le cas simple d'une impulsion de forme carrée dont la durée z, est très 
inférieure aux temps de recombinaison z,, de diffusion z,, d'entraînement sous champ Z, et 
de relaxation 7,. C'est-à-dire que durant z,, il y a seulement excitation des centres et 
création de porteurs libres qui restent "en place". Les équations du paragraphe (2.6.1) qui ont 
été obtenues avec la seule approximation des faibles taux de modulation sont toujours 
valables. 

Pendant le passage de l'impulsion. t I 2,; 
Durant le passage de l'impulsion nous avons uniquement l'excitation des électrons vers la 
bande de conduction et aucune recombinaison ni aucun déplacement. Les équations (2.54) et 
(2.55) se simplifient et par intégration à faible illumination (i.e. s lor, << 1) nous trouvons : 

- 
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(2.97) 

Dans ce régime d'excitation pulsée brève, à la fin de l'impulsion à t = z,, les charges 
n'ont pas encore diffusé. Le réseau d'électrons dans la bande de conduction compense 
exactement le réseau dans les centres profonds. Le champ électrique El(zL)  est donc nul. 

s z 0 ( ~ -  et 
zL) = M s Z,(N - N ~ ) z ~  = M no( zL) ,  

Après le passage de l'impulsion. t > zL mais avant recombinaison t _C r, 
En se plaçant à des temps courts devant la constante de temps de recombinaison z,, nous 
pouvons poser d N / a t  = O ;  N;  et no sont donc données par l'équation (2.97). En négligeant 
cette recombinaison, nous trouvons en éliminant n, et JI des équations (2.56), (2.57) et (2.58) 
relatives à l'ordre 1 : 

d E1 1 
-+(E, -E:) -+--- = O ,  
d t  ( ', 'di ' E )  

(2.98) 

avec (2.99) 

Nous voyons que le champ électrique n'est pas limité par E, et donc par la densité de 
centres N A .  En effet, contrairement à ce qui se passe en régime d'excitation quasi-continue, le 
réseau de champ photoréfractif n'est pas construit par redistribution des charges dans les 
centres profonds car tout se passe avant la recombinaison. Pour des champs Eo forts, la 
formule ci-dessus semble montrer que E: augmente à l'infini avec no(zL) ,  donc avec l'énergie 
contenue dans l'impulsion. Ceci n'est pas physiquement possible. En effet, pour de fortes 
illuminations, sZ0zL est supérieur à 1 et notre hypothèse des faibles illuminations n'est plus 
vérifiée. La quantité no(zL)  de charges que l'on peut exciter est limitée par la densité de 
centres ionisables, N - N A ,  ce qui limite le champ de charge d'espace. 

Si l'illumination est faible et si E, = O alors, la vitesse de construction du champ de 
charge d'espace est gouvernée par le processus de diffusion. Elle est indépendante de la valeur 
de l'illumination. Pour construire un réseau de charge d'espace significatif à faible 
illumination, il faut que les charges diffusent avant de se recombiner, c'est-à-dire que l'on doit 
avoir z, << z,. D'après les définitions (2.21), (2.23) et (2.27), nous trouvons : 

Ainsi, z, << zR si la longueur de diffusion L est suffisamment grande par rapport au pas du 
réseau A ,  Cette condition est facile à obtenir avec les sillenites et les semi-conducteurs qui 
ont des longueurs de diffusion voisines ou supérieures au pm. 

Lorsque l'intensité croît, la constante de temps devient fonction de l'illumination. Le 
champ de charge d'espace est construit avant diffusion totale des charges (mais attention, il y 
a des termes que l'on ne pourra plus négliger). 

Recombinaison 
La résolution des équations jusqu'à la recombinaison ne conduit pas à des solutions simples et 
elle doit être faite numériquement. Au fur et à mesure que les charges se recombinent, le 
réseau de champ électrique des porteurs libres disparaît au profit du réseau dans les centres 
profonds. Nous retrouvons donc la limitation due à ces centres : le champ électrique à l'état 
stationnaire est limité par M E,. Le champ de charge d'espace peut momentanément atteindre 
des valeurs plus grandes que celles de l'état final. 

zd / zR  = (A/27rL)' . (2.100) 
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Conclusion 
Nous parlons de régime d'excitation pulsée dans la mesure où la durée de l'impulsion est 
inférieure ou de l'ordre du temps de recombinaison. La valeur de ce temps de recombinaison 
diffère très fortement d'un cristal photoréfractif à l'autre. Elle est par exemple supérieure à la 
microseconde pour des matériaux de la famille des sillenites, de l'ordre de la nanoseconde 
pour des cristaux de titanate de baryum. Dans ce régime d'excitation pulsée, la résolution du 
système d'équations ne peut généralement se faire que numériquement. Le réseau 
photoréfractif se construit après le passage de l'impulsion. 

2.7 Figure quasi-périodique, effet photovoltaique fort et diffusion négligeable 

L'expression (2.12) du courant photovoltaïque montre que même pour un réseau 
d'illumination quasi-périodique, le courant n'est généralement pas colinéaire au vecteur 
d'onde. Une partie de ce courant, correspondant au tenseur symétrique, est en phase avec la 
figure d'intensité tandis que la partie correspondant au tenseur antisymétrique est en 
quadrature. Nous verrons l'importance de cette caractéristique lorsque nous étudierons les 
phénomènes de couplage d'ondes. Une résolution générale du modèle tenant compte de tous 
les aspects vectoriels de l'effet photovoltaïque n'a jamais été effectuée. Elle n'est pas non plus 
nécessaire car, en fonction de la géométrie choisie, des hypothèses simplificatrices peuvent 
être faites. 

2.7. I Tenseur photovoltaïque symétrique 

Dans la référence [48] une résolution, ne prenant en compte que seule la composante du 
tenseur photovoltaïque symétrique qui est la source dun  courant suivant le vecteur d'onde du 
réseau induit, a été menée dans le cadre de l'approximation d'excitation quasi-continue. Cette 
résolution s'effectue sans difficulté majeure en suivant la progression du paragraphe 2.6.2. Cet 
article souligne l'importance des conditions aux limites. Si les faisceaux n'éclairent pas tout le 
matériau ou si ses faces ne sont pas court-circuitées, des charges électriques s'accumulent aux 
bornes de la zone éclairée. Elles induisent ainsi un très fort champ "appliqué" qui varie 
temporellement et qui perturbe l'écriture du réseau. Ce champ peut donner l'impression que 
les expériences ne sont pas reproductibles. I1 ne peut être effacé qu'avec un faisceau de 
lumière incohérente non polarisé. Dans cet article [48] la relation d'Einstein est supposée 
vérifiée. Cette hypothèse est probablement erronée. En effet, dans les matériaux qui 
présentent un fort effet photovoltaïque, le transport de charge est effectué majontairement par 
des porteurs chauds et le coefficient de diffusion D ne vérifie plus cette relation d'Einstein. 
Ainsi, dans le LiNbO, , le coefficient de diffusion peut être plus de dix fois plus grand que 
celui donné par la relation d'Einstein [46]. En dépit de ces restrictions, les expressions 
données dans cet article sont réutilisables si l'on prend soin de remplacer le champ de 
diffusion par sa valeur prenant en compte les porteurs chauds. De plus si toutes les faces de 
l'échantillon sont mises en court-circuit, ces résultats sont encore valables même si le courant 
photovoltaïque n'est pas suivant la direction du vecteur donde du réseau. En effet, si le 
matériau est infini il suffit de prendre la composante de la densité de courant suivant le 
vecteur d'onde du réseau induit. 

2.7.2 Tenseur photovoltaïque antisymétrique 

L'utilisation du tenseur antisymétrique est intéressante car elle permet d'obtenir des réseaux 
d'indice en quadrature avec la figure d'interférence. Pour simplifier les équations, nous nous 
plaçons à l'état stationnaire loin de la saturation du matériau, c'est-à-dire pour N = NA.  Pour 
mettre à profit ce tenseur, il faut avoir un réseau de polarisation. Ceci est obtenu en faisant 
interférer deux ondes polarisées orthogonalement. L'intensité est alors uniforme mais le 
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vecteur unitaire 2 de l'onde résultante varie spatialement. En négligeant le courant de 
diffusion, la résolution de l'équation (2.14) conduit immédiatement au résultat suivant : 

(2.101) 

Ce champ de charge d'espace est bien réel car le produit vectoriel ê A ê' est imaginaire pur. 
À titre d'exemple, examinons une configuration possible pour le LiNbO,. Le seul 

coefficient non nul du tenseur photovoltaïque antisymétrique est fi,?, . On peut utiliser la 
géométrie de la figure 8. Nous repérons les grandeurs relatives à chacune des ondes par les 
indices R,S et nous écrivons : 

(2.102) 
Si l'angle entre les deux faisceaux d'écriture est faible, les vecteurs unitaires de chacune des 
deux ondes et le vecteur unitaire de l'onde totale s'écrivent : 

+ cc avec AR,s = IIAR,SIIeriYR,s , 1 ËUI = 0,s A 2 e-L(U11-i8,S. ï )  
R,S R,S 

R,S [ 

(2.103) 

Après calcul, nous obtenons le champ de charge d'espace qui est orienté suivant l'axe 2 : 
E,, =m Es: sin(k, x + w ~ - ~ )  , (2.104) 

. , , . , , , . 
Ainsi qu'annoncé, nous retrouvons bien un champ en quadrature avec la figure d'interférence. 
I1 est proportionnel au taux de modulation m de la figure d'interférence qui, bien que 
concernant une figure de polarisation, s'écrit de la même façon que pour une figure 
d'intensité. 

Figure 8 : Configuration d'enregistrement dun réseau de champ mettant à profit le coefficient By, du tenseur 
photovoltaïque antisymétrique. 

3. MODIFICATIONS INDUITES PAR LE CHAMP ÉLECTRIQUE 

3.1 Introduction 

Pour calculer simplement le champ électrique photoinduit dans le matériau, nous avons dans 
le chapitre précédent fait l'hypothèse que le champ électrique ne modifiait pas la permittivité 
diélectrique de sorte que l'on a pu résoudre le jeu d'équations en supposant que la permittivité 
était une constante. Cette hypothèse n'était qu'une approximation. En effet, le champ 
électrique déforme le matériau par effet piézo-électrique ou par électrostriction ce qui en 
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retour modifie la constante diélectrique. Cette modification est négligeable dans certains 
matériaux mais apporte une correction significative à la constante de permittivité dans 
d'autres. Nous allons montrer que pour un réseau quasi-périodique de champ, cette 
modification est automatiquement prise en compte dans le développement précédent si on 
apporte une correction à la valeur de la constante de permittivité effective dans l'équation de 
Poisson. La cinétique calculée précédemment restera valable à la condition que le temps de 
réponse de la permittivité diélectrique soit négligeable devant la constante de temps de 
construction de ce champ. Par contre, si le temps de réponse diélectrique n'est pas 
négligeable, il limite la cinétique de croissance du champ photoréfractif; alors seul l'état 
stationnaire calculé précédemment est correct. 

Nous allons donc commencer par calculer les déformations induites par le champ 
électrique pour calculer cette constante de permittivité effective à introduire dans l'équation 
de Poisson. Une fois cette constante connue, et donc une fois que le champ électrique est 
déterminé, il nous faudra calculer les variations de la permittivité diélectrique aux fréquences 
optiques induites par ce champ. Plusieurs effets physiques sont responsables de ces 
variations. 

Dans les débuts de l'effet photoréfractif, seul l'effet Pockels, linéaire en champ électrique 
était pris en compte. Cet effet est d'origine électronique et possède donc une constante de 
temps de réponse négligeable devant le temps de construction de l'effet photoréfractif. De 
plus, cet effet Pockels étant linéaire, la modulation de permittivité reproduit la figure de 
champ. Pour une figure d'illumination quasi-périodique, la variation de permittivité (et donc 
d'indice de réfraction) possède la même fréquence spatiale. Cette linéarité est indispensable 
pour toutes les expériences d'holographie. 

Les matériaux qui ne présentent pas d'effet électro-optique linéaire sont néanmoins 
utilisables. Ils possèdent forcément un effet électro-optique quadratique. Ce peut être l'effet 
Kerr ou l'effet Franz-Keldish qui sont d'origine électronique, ou la réorientation de 
chromophores dans les polymères ou de molécules dans les cristaux liquides nématiques. 
Nous montrerons qu'en appliquant un champ électrique E,, plus fort que le champ de charge 
d'espace E,,, le développement de cet effet quadratique possède un terme proportionnel à 
E, E,, qui est donc linéaire en E,r. De cette façon, les matériaux quadratiques peuvent être 
utilisés pour les expériences photoréfractives. 

Le champ électrique peut également déformer suffisamment le matériau pour produire 
des variations de permittivité significatives. 

Nous détaillerons ces différentes contributions pour présenter, à la fin de ce chapitre, une 
expression synthétique de la permittivité diélectrique aux fréquences optiques. 

3.2 Calcul des déformations induites par le champ électrique 

Dans tous les matériaux, les valeurs des coefficients de permittivité diélectrique dépendent de 
la façon dont peut se déformer l'échantillon. Ainsi, pour du titanate de baryum, si on applique 
un champ électrique uniforme suivant l'axe cristallographique X la constante diélectrique 
vaut E:=' = 4450 lorsque le cristal est libre de se déformer, elle ne vaut plus que E:;' = 2174 
si l'on empêche toute déformation. Cet exemple souligne l'importance de connaître les 
déformations subies par l'échantillon pour savoir quel tenseur de permittivité introduire dans 
l'équation de Poisson (2.18) et pouvoir calculer le champ. 

L'influence des déformations sur la valeur de la constante diélectrique a été soulignée et 
calculée dans les références [49, 68-70]; certaines déformations possibles n'ont pas été prises 
en compte dans [68]. L'approche suivie est inspirée des calculs de la propagation des ondes 
acoustiques dans les solides [71]. Nous nous plaçons à l'équilibre mécanique, c'est-à-dire que 
nous considérons soit que l'état stationnaire est atteint soit que la construction du champ de 
charge d'espace est plus lente que la constante de temps d'évolution de la polarisation dans le 
matériau. Pour un cristal ce temps d'évolution est de l'ordre du "pas du réseau" sur la "vitesse 
du son". Dans un matériau polymère, cette réponse de polarisation pourrait également avoir 
pour origine la réorientation des chromophores. Ces constantes de temps de réorientation 
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peuvent être très lentes (de l'ordre de 100 ms, voire plus) et cette réorientation peut limiter la 
constante de temps de construction de l'effet photoréfractif. Dans ce cas particulier, les 
évolutions temporelles que nous avons calculées dans le chapitre 2 sont incorrectes. Seul est 
valable l'état stationnaire. 

Pour calculer les perturbations mécaniques induites dans le matériau, nous utilisons des 
notations tensorielles. Au lecteur peu familier avec ces notions, nous recommandons la 
lecture de la référence [72] pour une présentation agréable à suivre de ces différents tenseurs 
et des différents effets électromécaniques. Les diverses composantes des tenseurs sont 
indicées par les lettres i, j , k , l , m  qui chacune peut prendre une valeur entière 1, 2 ou 3 qui 
représente une des trois directions de l'espace x, y ou z .  Nous utilisons ici la convention de 
sommation implicite d'Einstein pour calculer les produits tensoriels; c'est-à-dire qu'il y a un? 
sommation implicite sur tout indice qui est présent deux fois de suite dans un produit. A 
l'équilibre mécanique la somme des forces et la somme des couples qui s'appliquent à un 
élément de volume est nulle. Nous considérons ici que les forces et couples de volume 
résultant de l'action du champ électrique sur les charges et la polarisation sont négligeables. 
Leur influence n'a jamais été mise en évidence jusqu'à maintenant. La présentation suivante 
qui ne prend pas en compte ces couples est inspirée de [49]. Ces couples sont pris en compte 
dans la référence [70]. Les couples étant considérés comme presque nuls, il nous suffit de 
poser l'équilibre mécanique des forces qui s'exprime en fonction des composantes 
symétriques ql du tenseur des contraintes par [72] : 

Puisque nous avons négligé les couples, les composantes antisymétriques du tenseur des 
contraintes sont nulles. Les forces qui s'appliquent à un élément de volume sont dues dune 
part au champ électrique au travers de l'effet piézoélectrique et aux déformations mécaniques. 
Au premier ordre nous écrivons : 

avec Ek les composantes du champ électrique interne, qlkl les composantes du tenseur des 
rigidités élastiques et erlk les composantes du tenseur piézoélectrique. Les composantes ui:" 
du tenseur des déformations sont les parties symétriques des composantes ukl du tenseur des 
gradients du déplacement mécanique Ü. En chaque point, les composantes de ces tenseurs 
sont reliées par : 

De même, au premier ordre, les composantes Di du déplacement électrique aux basses 
fréquences sont données par : 

avec E~:=' les composantes du tenseur diélectrique à déformations nulles. 
Dans certains matériaux qui ne présentent pas d'effet piézo-électrique, il faudrait prendre 

en compte l'électrostriction dans les équations (3.2) et (3.4). I1 est possible de montrer que 
cette prise en compte est équivalente à introduire des coefficients piézo-électriques 
équivalents ainsi qu'exposé dans la référence [70]. Nous négligeons cet effet ici. 

En toute rigueur, le calcul du champ interne à partir des équations du modèle de transport 
de charge (2.8), (2.14), (2.17), (2.18), devrait être effectué en résolvant simultanément les 
équations (3.1), (3.2), (3.3) et (3.4) avec et Ek comme variables et, en y incluant 
éventuellement des équations supplémentaires gouvernant la cinétique de UT. I1 faut en plus 
prendre en compte les conditions aux limites; par exemple si le matériau est libre de se 
déformer TI = O sur les faces de l'échantillon, ou s'il est totalement contraint, ug = O sur les 
faces. Pour une figure d'illumination quelconque, et sauf cas exceptionnel, ce calcul ne peut 
être fait que numériquement. Néanmoins, pour une figure d'illumination quasi-périodique et 
si les dimensions de l'échantillon sont bien plus grandes que le pas du réseau, les équations se 

aq, /ax,  = O  , (3.1) 

T .  i/ = c .  ilk/ uJiym kl - ekir Ek 3 (3.2) 

= (ukl + ulk)/2 et ~ i ; ~ ~ ~ y ~  - - ( ukl - ulk)/2 avec ukl = a U, / a  xl . (3.3) 

D, = ellk UJY + E, E,:=' E,, (3.4) 
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simplifient. En effet, par symétrie, les déplacements sont également quasi-périodiques. Nous 
pouvons écrire : 

[E(?) = & +0,5kr (E, +E: e-". ' 
- 

(3.5) 

luk,(?) = ~, ,~,(0)+0~5(rr , ,~ ,  e'', ' + u;,~,  e-" '), 
les indices O,, signifiant ici, ordre spatial O (i.e. uniforme) et ordre spatial 1 (modulé); les 
indices après la virgule repérant toujours la coordonnée x, y ou z. 

Pour les composantes modulées spatialement, en reportant l'expression (3.5) du vecteur 
déplacement dans les expressions (3.3) et en utilisant les conditions d'équilibre (3. I), nous 
obtenons : 

~ , ~ ~ , U ~ ~ ~ k ~ a ~ a , = - i e , , , E , a ~ a ,  avec a l = k r . X ,  a 2 = k , . j  et a,=k, . i .  (3.6) 
La résolution de ce système d'équations (3.6) permet de remonter au vecteur déplacement. 
Elle peut s'effectuer sous forme matricielle en posant : 

(3.7) 
En introduisant la matrice [AI-', de composantes A;', qui est l'inverse de [A]  nous pouvons 
alors écrire : 

[A]Ü,  = avec A,k = cgkl a, a, et B, = -iek,, El ak a,/k, , 

Ul,kI = a m  a, ai em, AL1 E1 . (3.8) 
Les déplacements associés à la composante uniforme E,, du champ sont plus faciles à 

calculer. En effet, aux basses fréquences, on considère généralement que les faces du 
matériau sont libres de se déformer. Pour cette composante uniforme, le matériau peut donc 
être considéré comme totalement libre de se déformer dans le volume. Le calcul est trivial car 
il suffit de poser r, = O dans l'équation (3.2). 

3.3 Permittivités diélectriques à basse fréquence 

La constante diélectrique effective s'exprime en reportant les valeurs trouvées dans 
l'expression du déplacement électrique. Conformément à la définition (2.19), en effectuant le 
produit scalaire du déplacement électrique, équation (3.4), avec le vecteur unitaire k, et en 
divisant par E,, nous trouvons : 

(3.9) 
Le coefficient à employer ne correspond donc ni à celui dun matériau totalement libre, ni à 
celui d'un matériau totalement contraint. 

Même s'il ne présente pas de complication, le calcul de la constante de permittivité 
effective nécessite d'inverser la matrice [A]  ce qui peut s'avérer fastidieux. Dans certains 
matériaux, tels que GaAs, les valeurs des coefficients diélectriques libres et contraints sont 
très proches. La correction apportée par le second terme du membre de droite de l'équation 
(3.9) est faible. I1 est donc justifié de ne pas apporter cette correction et de ne pas tenir 
compte des déformations de ces matériaux dans le calcul des permittivités. Par contre, pour 
d'autres matériaux, tcls que BaTiO3, cette correction est nécessaire. Des expressions 
précalculées existent dans la littérature pour BaTiOg et KNbO3 uniquement [73]. 

Nous n'avons pas calculé la constante de permittivité diélectrique associée à la partie non 
modulée du champ électrique, c'est-à-dire pour le champ électrique appliqué E,. La raison est 
que nous n'en avons pas eu besoin dans la résolution des équations du modèle de transport de 
charge. Nous avons eu simplement besoin de la valeur de E, qui ne dépend pas de la 
permittivité si ce champ est uniforme dans le matériau; dans ce cas il est simplement égal à 
E, = AV/d avec AV la différence de potentiel appliquée aux electrodes espacées d'une 

E, = ( E ,  &;=O + ei,k emn, a m  an 4,) a, a,. 
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distance d ,  Néanmoins si besoin était, et suite à la remarque de la fin du paragraphe 3.2.1, 
pour les basses fréquences associées à E,, il faut prendre le tenseur de permittivité à 

contrainte nulle [ E ~ = ' ] .  Il peut se calculer en posant = O  dans l'équation (3.2) et en 
reportant dans l'équation (3.4). I1 est cependant plus simple de prendre directement les valeurs 
données dans la littérature quand elles existent. 

3.4 Modifications des propriétés optiques 

3.4.1 Matrice d'imperméabilité 

3.4.1.1 Définition 
Pour calculer la propagation d'une onde il faut commencer par poser les équations de 
Maxwell et y rajouter les équations constitutives du milieu. Dans le domaine des fréquences 
optiques, la perméabilité magnétique est égale à celle du vide p, (référence [74] page 331). 
La seule relation constitutive à prendre en compte est donc celle qui donne l'expression de la 
matrice de permittivité diélectrique qui relie le champ électrique Ern au vecteur déplacement 
Ern. Pour des raisons historiques on introduit également la matrice d'imperméabilité (appelée 
aussi matrice des indices) [ q ]  qui est la matrice inverse de la permittivité [ E : ] .  Ces deux 
matrices sont reliées par : 

Eo =E,[EW]E'" ou E, = [ q ] E o  avec [,I=(,. qyz]=[&;]- ' .  (3.10) 

Pour les milieux sans absorption que nous considérons ici, les matrices [q]  et [ E ; ]  sont 
symétriques (qv  = qJz) et donc diagonalisables. Dans la base propre, q,, représente l'inverse 
du carré de l'indice n, vu par une onde polarisée suivant l'axe i .  Néanmoins, dans cette base 
propre les trois coefficients non nuls ne sont pas forcément égaux. Le vecteur déplacement 
électrique et le vecteur champ électrique d'une onde lumineuse ne sont donc pas toujours 
colinéaires. 

11, vxy r, 

?I72 r72 

3.4.1.2 Notations contractées 
Le tenseur [ 771 étant symétrique, q, = q,$, il possède 6 coefficients indépendants. On utilise 
la notation contractée où les doubles indices sont remplacés par un indice unique avec la 
convention suivante : 

xx 1; y y  2; zz 3; y z  zy  s 4; xz = E 5; xy yx E 6 . (3.11) 
Le tenseur s'écrit donc sous forme contractée : 

[?Il= %, Tz r 4  . (3.12) [s :: I,] 
3.4.1.3 Relation entre les variations d'imperméabilité et de permittivité diélectriaue 
Suite à une perturbation (champ électrique, déformation), les tenseurs d'imperméabilité et de 
permittivité varient de [Ar]  et de [ A  E ~ ] .  Nous écrivons : 

[r l = [ m l + [ A Y l  et [Eol=[E,(0) l+[A Eo3 ' (3.13) 
Dans le système d'axes principaux avant perturbation, il est immédiat de montrer que : 

A =-E:, , ,  A q ,   EL,^^ avec &LI,, = ni2 . (3.14) 
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Dans tous les svstèmes d'axes nous Douvons donc écrire : 

(3.15) 

3.4.1.4 Développement des perturbations 
Pour calculer l'état du matériau, paragraphe 3.2, nous avons utilisé les variables champ 
électrique interne Ë et gradients du déplacement [u] .  Nous réutilisons ces mêmes variables 
pour calculer les modifications induites sur les coefficients de cette matrice d'imperméabilité. 
Pour cela, nous effectuons un développement selon les puissances des perturbations 
définissant les variations du premier ordre (ou linéaire), du second ordre (ou quadratique), 
etc. Nous obtenons : 

[ y ] = [ T,I (O)] + [ A  y] = [ T,I (O)] + [ ru='] E + [p'][u] + [ g ] :  ËË+. . . (3.16) 
avec [ru='] le tenseur électro-optique linéaire pris à déformations nulles, de rang 3, (27 
coefficients); [g]  le tenseur électro-optique quadratique de rang 4; [p']  la somme du tenseur 
élasto-optique et du tenseur roto-optique, tous les deux de rang 4. 

Contrairement à l'équation (3.4), nous avons fait intervenir dans (3.16) le tenseur [u] 
avec ses parties symétriques (représentant les déformations) et antisymétriques (représentant 
les rotations locales). En effet, si le réseau de champ électrique induit une rotation 
spatialement périodique des éléments de volume du matériau (donc si la partie antisymétrique 
de [u] est non nulle), et si en plus le matériau est biréfringent, cela va induire une variation 
périodique de l'indice. Cette variation périodique de l'indice, même si elle est faible, diffracte 
la lumière de façon significative. Typiquement, pour un cristal de titanate de baryum de lcm 
d'épaisseur, une variation relative périodique de la permittivité aux fréquences optiques de 
l'ordre de 10-5 est un hologramme dont l'efficacité de diffraction est de l'ordre de 100%. 
Précédemment, nous avions pu négliger cette variation périodique de la permittivité aux 
basses fréquences (équation (3.4)) car nous recherchions les perturbations apportées à la 
permittivité pour le calcul du champ électrique. Des variations relatives de l'ordre de sont 
dans ce cas totalement négligeables ce qui nous avait permis de ne pas prendre en compte ces 
rotations dans le paragraphe (3.2). 

Dans l'écriture (3.16), un même tenseur peut rendre compte de plusieurs phénomènes 
microscopiques. Par exemple [g] représente généralement l'effet Kerr qui est d'origine 
électronique. I1 peut également prendre en compte un effet de réorientation des chromophores 
dans les matériaux polymères. Pour l'étude qui nous intéresse ici, nous ne ferons pas de 
distinction entre ces différentes origines. I1 convient néanmoins de les conserver à l'esprit. En 
effet, si l'effet Kerr est instantané, la réorientation moléculaire peut être le phénomène 
limitant dans la vitesse de construction dun réseau photoréfractif. 

L'expression (3.16) est en notations tensorielles. Nous l'utiliserons sous sa forme 
développée : 

Aq,, = cl:=' Ek + pik, uu + gjk, Ek Et ; i ,  j ,  k ,  1 = 1,2,3 . (3.17) 

3.4.2 Effet électro-optique linéaire 

L'effet électro-optique linéaire n'existe pas dans les matériaux centrosymétriques (dont les 
propriétés sont inchangées lorsque le signe du champ est inversé) pour lesquels nous avons 

Ek = ~,k" ( -Ek)  ce qui entraîne <;Lo = O. Nous montrerons plus loin comment dans les 
matériaux centrosymétriques l'application dun champ électrique de valeur élevée permet de 
transformer un effet quadratique en effet linéaire. 

[q]  étant symétrique en i et j ,  [ru='] l'est aussi. La notation contractée s'y applique 
donc. Cela réduit à 18 le nombre de coefficients indépendants. En utilisant les conventions 
(3.1 l), il s'écrit sous la forme contractée dune matrice 6 x 3 : 
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La perturbation du 

i = l à 6  , soit 

notations 

- - 

(3.18) 

contractées : 

(3.19) 

Cette notation contractée est utile pour présenter des résultats. Néanmoins, pour les calculs, il 
est aussi simple d'utiliser la notation complète et d'écrire : 

A q,] =go soit [ A  E:] = - [ E ~ ] ( [ ~ ~ = ~ ] Ë ) [ E ~ ]  . (3.20) 

3.4.3 Effet électro-optique quadratique 

Les matériaux centrosymétriques ne présentent pas d'effet électro-optique linéaire mais 
seulement un effet électro-optique quadratique. En l'absence d'un champ extérieur appliqué, 
un réseau de champ de charge d'espace E,, de nombre d'onde k, engendre par effet 
quadratique un réseau de nombre d'onde 2 k,. Ce réseau ne peut généralement pas être relu 
par diffraction avec une des deux ondes d'écriture (problème de la sélectivité angulaire de 
Bragg que nous aborderons dans le prochain chapitre). Afin d'utiliser ces matériaux, on leur 
applique un champ électrique Ëo fort devant le champ de charge d'espace Ë,,. Ceci permet 
formellement, du point de vu mathématique, de traiter l'effet quadratique comme un effet 
linéaire. En effet, le développement limité (3.16) devient maintenant : 

[ 11 (Eo + ËIJ] = [ 11 (O)] + [gl:(Ëo + EIr)(ZO + -Gr)+... (3.21) 
Dans l'expression de ce développement limité apparaissent des termes proportionnels aux 
composantes du champ de charge d'espace Ë,,. I1 s'agit de : 

A 1 l t ]  = 2g$d Elr,k 'û,! ' (3.22) 
En suivant les notations de l'équation (3.17), nous pouvons donc introduire un tenseur 

électro-optique Pockels "fictif" [r"] induit par effet quadratique tel que : 

$ Eir,k = 2gtjki  Eir.k 'O,! 7 
(3.23) 

soit, 7; = 2 g ~ k l  'O,! Ou [ r " ] = 2 [ 8 ] È 0  ' (3.24) 
L'utilisation de l'équation (3.23) permet, au niveau du calcul, de transformer l'effet 

quadratique en effet linéaire ce qui nous ramène aux résultats du paragraphe précédent. Nous 
allons maintenant donner un exemple d'un tel calcul de tenseur [r"] .  

Exemple d'un matériau initialement électriquement isotrope 
Le tenseur Kerr d'un matériau électriquement isotrope comporte 21 éléments non nuls. Les 
champs appliqué et de charge d'espace étant à la même fréquence nulle, nous avons en plus 
gukl = gOlk (symétrie de Kleinman). Tous ces coefficients dépendent donc les uns des autres : 
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- g, = syyyy - s,, = 3g,, , 
- (3.25) guyy - SYY, - s,,, - sy, - g,, = gz, gxxz - gyyz - gwy - g, 

- gx,, - gxyq - gyxyx  - gyzzy  - SZYYZ - Smz - gxm - S x y Y X  - SYW . 
Sans perte de généralité et étant donné que le matériau est isotrope, nous pouvons 

décider que le champ électrique est appliqué suivant la direction z ,  Eo = Eo 2. Seuls les 

coefficients suivants restent non nuls dans l'expression du tenseur [r"] = 2[g]E0 : 

- - - - - - - - 

- - - - - - - - - 

- 

r, = 2gmE, - 53 ' 

(3.26) 'yyz = 2 g y y u E 0  =rmz = 2 g n z z E 0  * '23 = 53 9 

'yzy 2 g y q z E 0  = ' x u  = 2gxz.xzE0 * '41 = 51 = 5 3  

5 3  =35, 9 

0 0 53 
0 0 5 3  

O O 35, 

Yi3 0 0 

(3.27) 

I 
soit en notations contractées, 

O 0  O 
Nous remarquons que ce tenseur électro-optique est celui des matériaux de classe Ce". 

Nous aurions donc pu tout aussi bien obtenir le résultat (3.27) en considérant que le matériau 
initialement isotrope auquel on applique un champ devient de la classe C,, . 

3.4.4 Effet élasto-optique 

Ainsi que nous l'avons souligné, pour traiter l'influence des effets mécaniques il faut tenir 
compte à la fois des déformations et des rotations. Nous pouvons écrire la modification de la 
matrice d'imperméabilité sous la forme : 

[ A r ]  = [p ' ] [u]  = ([pl+ [prO'])[u] = [p] [uSym]  + [pro'][~un'fnrriym I. (3.28) 

[ p ]  est le tenseur élasto-optique dont les valeurs sont généralement connues. [p"'] est le 
tenseur roto-optique. Ses composantes sont calculables [75] avec la relation : 

~ t ~ i  = (vir - ~ j j ) ( ' i l  sj, - si, ' , / ) /2 (3.29) 
Les valeurs de ces coefficients sont faibles dès que la biréfringence n'est pas trop forte de 
sorte qu'on peut souvent négliger sa Contribution devant celle de [ p ] .  

La perturbation à la matrice d'imperméabilité se calcule facilement dans le cas d'une 
figure de champ quasi-périodique en reportant l'expression (3.8) dans (3.28). Nous obtenons : 

(3.30) 
Ces effets mécaniques, équation (3.30), sont généralement une perturbation apportée à 

l'effet Pockels (équation (3.20)). Pour savoir s'il y a lieu de les prendre en compte, il est utile 
de comparer les coefficients électro-optiques à contraintes nulles et à déformations nulles. 
S'ils sont très proches on pourra négliger cette contribution mécanique. C'est vrai par exemple 
dans le GaAs. Par contre dans d'autres matériaux, par exemple BuTiOs, on ne peut pas 
négliger cette contribution qui est dans certaines configurations prépondérante et qui seule 
peut expliquer certaines observations [76]. Des expressions précalculées sont données dans la 
littérature pour seulement BuTi03 et KNbO3 [73]. 

Ici encore nous pourrions facilement calculer la modification apportée par la composante 
uniforme du champ. Cependant le plus simple consiste à prendre les valeurs du tenseur 

A qij = pl;k, A: empn a, a, a, E, + cc)/2.  ( 



274 G. Pauiiat et G. Roosen 

électro-optique [?=O] linéaire à contraintes nulles et à calculer directement à partir de 
l'équation (3.20) la variation de permittivité due à la fois à l'effet électro-optique linéaire et 
aux déformations. 

3.4.5 Modulation totale de la permittivité due à un réseau de champ 

Quelle que soit l'origine de la variation de permittivité, nous pouvons toujours écrire de façon 
formelle : 

[ E : ( G  + %)] = [ E : ]  + [AE:(E,,J] avec [ E : ]  = [ 4 2 0 ) ]  . (3.31) 
Dans le chapitre suivant, nous adopterons une approche perturbative. Nous considérerons 

que les ondes qui se propagent dans le matériau sont en première approximation les ondes 
propres en l'absence de champ photoréfractif mais en présence dun  éventuel champ appliqué. 
C'est la raison pour laquelle nous aurons besoin de connaître [ E : ] .  I1 faut noter que 
l'application d'un champ électrique uniforme peut significativement perturber la propagation 
des ondes en modifiant la symétrie du matériau. Ainsi un matériau optiquement isotrope peut 
devenir uniaxe voire biaxe. 

La diffraction étant un processus linéaire, pour résoudre l'équation de propagation nous 
utiliserons les notations complexes du paragraphe 2.6.1. Quel que soit le processus 
responsable de la variation de permittivité, sa partie modulée est proportionnelle à E,,,. Nous 
pouvons donc réécrire la modulation de la permittivité diélectrique en tenant compte de la 
définition (3.15) : 

[A&:(El)] = 0,5( [6~:]e '"  ' + cc) avec [SE:] = - [ E ; ] [ ~ ~ " ] [ E ; ] E ,  , (3.32) 

et, cy = c j k  ak + P i k i  empn ' m  an al ' (3.33) 

tenseur électro-optique [ 
Si l'effet élasto-optique est négligeable, le tenseur [ y f o f ]  d'ordre 2 se réduit au produit du 

d'ordre 3 avec ie vecteur unitaire ir . 

4. DIFFRACTION SUR UN &SEAU STATIQUE 

4.1 Introduction 

Jusqu'à présent, nous avons vu dans le chapitre 2 comment deux ondes optiques peuvent créer 
un réseau de champ électrique. Avec le chapitre 3, nous avons écrit les relations entre le 
champ électrique et la variation d'indice qu'il induit. Nous allons maintenant aborder les 
phénomènes de diffraction par un réseau d'indice photoréfractif. Nous regarderons dans ce 
chapitre les caractéristiques de la diffraction sur un réseau fixe, c'est-à-dire la diffraction 
d'une onde par un réseau préalablement induit dans un cristal photoréfractif. Cela 
correspondra aux expériences de mémoires optiques, interférométrie en temps réel, 
holographie dynamique, traitement d'images (tels que soustraction, division, convolution, 
corrélation ou extraction de contours, de caractères), opérations algébriques (produit vecteur- 
matrice), déflexion de faisceaux, interconnexions dynamiques. 

Un réseau d'indice photoréfractif peut avoir une structure très complexe. La modulation 
d'indice peut être non uniforme et dépendre non seulement de la coordonnée x suivant le 
vecteur d'onde du réseau mais peut aussi varier suivant les deux autres directions y et z 
orthogonales. Nous verrons également que les franges peuvent être courbées. Les conditions 
aux limites dépendent de la géométrie du montage ce qui nous amène à distinguer les réseaux 
par transmission des réseaux par réflexion. I1 n'existe aucune formule analytique générale qui 
rende compte des propriétés de tous ces réseaux. Seuls quelques cas particuliers conduisent à 
des solutions analytiques. 
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Plusieurs approches ont été développées pour calculer l'efficacité de diffraction. La 
première est basée sur la première approximation de Born, c'est-à-dire en négligeant dans le 
terme source de l'équation d'onde l'amplitude de l'onde diffractée devant celle de l'onde 
transmise [77]. Cette approximation n'est donc valable que pour de faibles efficacités de 
diffraction. Elle est néanmoins intéressante car elle s'applique à de nombreux dispositifs, 
comme aux mémoires holographiques pour lesquelles les efficacités de diffraction sont 
presque toujours inférieures à Cette méthode présente aussi l'avantage de pouvoir 
effectuer des calculs dans des géométries variées et de bien visualiser les approximations 
effectuées dans les autres approches. Nous commencerons par présenter cette approche mais 
en nous limitant au cas le plus simple des matériaux optiquement isotropes. 

Trois autres approches ont été développées pour calculer l'efficacité de diffraction sur un 
réseau stationnaire : l'approche des ondes couplées [78-801, l'approche modale [81] et la 
méthode de propagation des faisceaux [82]. Ces méthodes sont valables même pour des fortes 
efficacités. La méthode de propagation est une résolution numérique de l'équation d'onde 
scalaire. L'approche modale est un calcul direct des modes du milieu perturbé qui 
représentent les ondes propres pouvant se propager dans le milieu sans se déformer. 
L'efficacité de diffraction s'obtient en calculant le couplage entre des ondes optiques 
extérieures au milieu avec ces modes propres. Bien que rigoureusement exacte, cette 
approche est complexe et peu intuitive. L'approche des ondes couplées permet de mieux 
visualiser les phénomènes de diffraction. C'est une approche par perturbation dans laquelle on 
suppose que les ondes se propageant dans le milieu sont en première approximation égales 
aux ondes propres du milieu en l'absence de réseau. Ce réseau est traité comme une 
perturbation qui couple les ondes propres. Ces deux approches conduisent exactement aux 
mêmes résultats et sont rigoureusement équivalentes [79]. Cependant, les approximations 
usuellement faites pour obtenir des solutions analytiques peuvent conduire à des résultats 
légèrement différents [80]. 

Dans ce chapitre, nous considérons que le réseau d'indice n'est pas modifié par les ondes 
optiques. Pour prendre en compte dans les chapitres ultérieurs cette interaction entre le réseau 
et les ondes qui l'inscrivent, l'approche de calcul la plus naturelle est celle des ondes couplées 
restreinte aux deux ondes d'écriture. Nous exposerons donc, après avoir présenté 
l'approximation de Born, ce calcul à deux ondes couplées [78]. 

4.2 Efficacité de diffraction dans l'approximation de Born 

4.2.1 Expression du champ diffracté 

La première approximation de Born n'est valable que si les efficacités de diffraction sont 
suffisamment faibles pour pouvoir considérer que le faisceau de lecture n'est pas atténué 
durant sa propagation. Nous considérons ce faisceau comme étant une onde plane dont le 
champ électrique s'écrit : 

(4.1) 
Toutes les composantes de la modulation de permittivité sont supposées bien inférieures à n2 
de sorte que cette onde de lecture est une onde propre du matériau en l'absence de réseau. 
Pour un matériau optiquement isotrope que nous considérons ici, son champ électrique vérifie 
donc l'équation de propagation du milieu non perturbé qui est : 

(4.2) 
Par diffraction de cette onde sur le réseau, nous obtenons l'onde diffractée de champ 
électrique Ë,". La somme des ondes de lecture et diffractée vérifie l'équation d'onde du 
matériau perturbé. En prenant en compte le fait que le matériau est optiquement isotrope, et 
donc que les modules de leurs vecteurs d'onde sont identiques et valent llkRll = k ,  nous avons : 

E," = O,+, êR p - i R . F ~  +.cl . 

v2Ët + kR2Ë; = 0 . 
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Avec la première approximation de Born, c'est-à-dire en négligeant l'onde diffractée dans le 
terme source, et en tenant compte de (4.2), nous trouvons : 

(4.4) 
L'onde diffractée n'est généralement pas une onde plane. Nous l'écrivons sous la forme : 

2, d'ks + cc , (4.5) I = 0,5 J'I a, e - l ( 6 J - G )  I is telq"eyq=k 

avec as les amplitudes des composantes d'ondes planes, is leurs vecteurs d'onde et ês les 
vecteurs unitaires; a, et ês dépendent de is. 

Nous allons comparer les amplitudes diffractées autour dune même direction 2 de sorte 
que nous puissions utiliser l'approximation paraxiale et poser i .2  = k . On commence par 
substituer l'équation (4.5) dans l'équation (4.4) puis on élimine les dérivées secondes avec 
l'approximation de l'enveloppe lentement variable. On multiplie ensuite tous les membres de 
l'équation ainsi obtenue par exp(iks'.F). Le résultat est intégré sur le plan (O,X,Y) 
perpendiculaire à l'axe 2 en tenant compte de la relation suivante sur les fonctions de Dirac : 

- -  
/ - J / ( k s - k s ' )  f dXdY=4nz  s((k,-~st).H)s((k,-k,').î.). (4.6) 

En notant VoZ le volume de l'hologramme et en prenant compte de la définition (3.32), une 
troisième intégration suivant Z nous donne les amplitudes a, : 

(4.7) 

Cette expression (4.7) est valable quel que soit l'axe 2 choisi, quels que soient la 
polarisation de l'onde et le volume occupé par le réseau. Si plusieurs réseaux sont présents, ou 
si celui-ci est non harmonique, il faut faire la somme de toutes les composantes diffractées sur 
toutes ces harmoniques. 

En dépit de toutes les approximations effectuées, l'équation (4.7) permet de tirer 
plusieurs caractéristiques du processus de diffraction. 
- I1 existe deux ordres de diffraction, t-1 , qui correspondent aux deux intégrales. L'absence 
d'ordre de diffraction supérieur provient de nos hypothèses; d'une part du choix d u n  réseau de 
permittivité sinusoïdal; d'autre part de la limitation aux efficacités de diffraction faibles et de 
la non prise en compte de la rediffraction des ordres diffractés (ce qui est l'approximation de 
Born). 
- L'efficacité de diffraction est maximale lorsque la condition d'accord de Bragg est vérifiée, 
c'est-à-dire pour : 

(4.8) 
pour 1' ordre - 1, 1- iK - is - = i, - pour 1' ordre + 1. 

Les faisceaux d'écriture vérifient donc la condition de Bragg dans un matériau optiquement 
isotrope; nous verrons le pourquoi de cette restriction ultérieurement. Dans ce qui suit, nous 
nous placerons toujours au voisinage de l'accord de Bragg pour l'ordre +l. Avec les matériaux 

kR - ks = -k, 
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épais que qous considérerons, nous pourrons ainsi toujours négliger l'énergie diffractée dans 
l'ordre -1. A partir de maintenant, nous ne prenons en compte que la seconde intégrale (ordre 
+I) de l'équation (4.7). 

Nous allons revenir plus en détail sur cette condition de Bragg avant d'analyser 
l'évolution des composantes a, en fonction de is (champ lointain) et de k,. 

4.2.2 Condition de Bragg et dégénérescence conique 

Pour un réseau de vecteur d'onde k, donné il existe une infinité de couples d'ondes de 
vecteurs d'onde k, et ks qui vérifient la condition d'accord de Bragg (4.8). C'est ce que l'on 
appelle la dégénérescence de Bragg. L'ensemble des vecteurs d'onde kR qui vérifient cette 
condition définit un cône de dégénérescence (voir figure 9). C'est pourquoi on se réfère aussi 
à la dégénérescence de Bragg en parlant de "diffraction conique". 

Figure 9 : Cônes de diffraction pour les vecteurs d'onde de l'onde de lecture et de l'onde diffractée. 

4.2.3 Expression de l'amplitude difiractée 

Les intégrales de l'équation (4.7) peuvent être calculées sur des volumes de formes 
quelconques et également pour une onde de lecture non plane [83]. Afin de fixer les idées, 
nous considérons la géométrie de la figure 10 pour laquelle les faisceaux d'enregistrement 
définissent le volume de l'hologramme. Le faisceau de référence recouvre totalement le 
faisceau signal dont la section est beaucoup plus petite que la face d'entrée du matériau 
photoréfractif. Le faisceau de référence peut entrer par une face autre que celle, 2 ,  par 
laquelle rentre le faisceau signal. Pour calculer l'amplitude diffractée par un tel hologramme, 
nous considérons que l'hologramme ainsi enregistré est un parallélépipède ce qui est vrai si on 
peut négliger la diffraction des ondes d'écriture lors de leur propagation dans le matériau et 
les considérer comme étant planes. Pour cela il suffit que les cotés de la projection a. b de la 
section du faisceau signal sur le plan (O, x, y )  soient beaucoup plus grands que la longueur 
d'onde : ( b  > > A  et a >> A ) .  

Les vecteurs d'onde de ces ondes d'écriture sont notés k: et k: de sorte que le vecteur 
d'onde du réseau inscrit est k, = k: - k:. Tous les vecteurs d'onde sont repérés par les deux 

angles 8 et u, comme indiqué sur la figure 10 pour ks : 
- 2n 
ks = - (sin qs, cos ps sin e,, cos pis COS 8,) . (4.9) 1 
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(& - k, - ir).-? = - (Aq ,  27r - A q , ) ,  A. 
2 n  [ k, - k, - k,).Y = -(AG, cos 8, - dû, cos O,), 
A. 

27r [ i, - is - ir).Z = -( -de, sin 8, + Ad,  sin 8,). 
, A 

- - -  
(4.12) 

Figure 10 : Géométrie d'enregistrement prise pour effectuer les calculs. 

Pour cette géométrie, la solution de l'équation (4.7) est analytique et proportionnelle à : ~. 

avec 2' = ljcos q, cos 8, la longueur d'interaction et le coefficient de proportionnalité qui se 
calcule aisément à partir de (4.7). 

I1 convient de garder à l'esprit que l'équation (4.10) n'est qu'une approximation obtenue 
en négligeant les effets de diffraction lors de la propagation des faisceaux dans le matériau. 
De plus, les autres géométries d'enregistrement (par exemple si les faisceaux d'écriture 
recouvrent totalement le matériau) conduisent à des expressions légèrement différentes. Les 
trois sinus cardinaux de cette équation expriment la diffraction par les trois dimensions finies 
de l'hologramme; les deux premiers par l'ouverture d'entrée et 1.e dernier par l'épaisseur. Nous 
allons maintenant détailler les sélectivités angulaire et en longueur d'onde des hologrammes 
de volume qui résultent de ce dernier terme. 

Q, = sincl?(Aq, - A q , ) ]  

(4.13) ZTC 88, sin(8, - 8,) ( Aû, cos 8, - AûS cos 8,) 
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La répartition de l'amplitude diffractée suivant 8, et q, dépend donc des paramètres 
Aû, et A q ,  du faisceau de lecture. 

Le premier sinus cardinal est le seul qui dépend de A q ,  et de A q , .  Nous en déduisons 
que la valeur du maximum de l'amplitude diffractée ne dépend pas de A q ,  et que ce 
maximum est toujours situé à A q ,  = A q R ,  ce qui est équivalent à la conservation de la 

composante tangentielle des vecteurs d'onde suivant l'axe i ,  (k, - k, - kr ) .x  = O .  Nous 
retrouvons le phénomène de dégénérescence conique dont nous avons parlé dans le 
paragraphe 4.2.2. 

Le second sinus cardinal est le seul qui dépend à la fois de A8, et de A8,. Pour cette 
géométrie d'enregistrement, le maximum de l'amplitude diffractée est obtenu lorsque 
l'argument de ce sinus cardinal est égal à zéro, c'est-à-dire pour l'angle d'observation suivant : 

A 8 r  = A8, C O S ~ , / C O S ~ ~ .  (4.14) 
Cela correspond à la conservation de la composante tangentielle des vecteurs d'onde suivant 
l'axe i ,  ( k ,  - k, - k r ) . j  = O ,  comme illustré sur la figure I l .  I1 convient de noter que la 
position de ce maximum dépend de la géométrie exacte d'enregistrement et de lecture [83]. 
Pour d'autres géométries ce maximum peut correspondre à la conservation de la composante 
normale des vecteurs d'onde. 

- - .  

- - +  

Figure 11 : Diagramme des vecteurs d'onde illustrant la position du maximum de diffraction pour la géométrie 
de la figure 10. Les flèches en gras représentent le vecteur d'onde du réseau inscrit. 

Le dernier sinus cardinal ne dépend que du désaccord Aû,. I1 définit la sélectivité 
angulaire de Bragg. Pour illustrer ce phénomène, nous avons représenté sur la figure 12 
l'évolution du module llaSll de l'amplitude diffractée en fonction des deux angles A8, et A8,. 
Le maximum d'efficacité de diffraction est obtenu pour A8, = O .  Lorsque l'on accroît le 
désaccord à l'angle de Bragg, Aû,, l'efficacité de diffraction s'annule une première fois pour 
tous les angles d'observation Aû, lorsque le module du désaccord à Bragg est égal à la 
sélectivité angulaire de Bragg : 

I sin(8, - 8,) ' 

(4.15) 

La plus forte sélectivité angulaire (68 minimum) est donc obtenue dans la géométrie dite à 
90°, c'est-à-dire lorsque les deux faisceaux forment un angle droit. Une fois encore, il faut 
garder à l'esprit que l'expression (4.15) de la sélectivité de Bragg dépend de la géométrie 
exacte d'enregistrement, c'est-à-dire de la forme du volume de l'hologramme. 
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Aûs (rad.) 

Figure 12 : Évolution du module de l'amplitude diffractée en fonction de la direction d'observation, dû,, et de 

la direction du faisceau de lecture, AB,. Ce diagramme est tracé pour 
e, = 400, es = -200, a l b  = 0,025,  a p  = 0,033.  

4.2.5 Sélectivité en longueur d'onde des hologrammes de volume 

Pour calculer la sélectivité en longueur d'onde des hologrammes de volume, nous reprenons 
une démarche par développement limité. L'hologramme est inscrit à la longueur d'onde ilé' 
avec des faisceaux repérés par les angles (O:,, qt- = O) et (OF.,  ps  = O). I1 est relu à la 
longueur d'onde A = ill' +- Ail par un faisceau se propageant suivant la même direction que le 
faisceau d'écriture, soit 8, = O:., qR = p:. = O. Nous recherchons à l'aide d'un 
développement limité en AIL, Aûs et Ap, l'expression de l'amplitude diffractée à l'infini. 
Nous avons : 

En reportant ces expressions dans l'équation (4.10) nous obtenons l'expression de a,. Celle-ci 
est encore constituée du produit de trois sinus cardinaux. Nous pourrions également tracer 
l'évolution de a, dans le plan A I  et AûS et montrer qu'un changement de longueur d'onde 
entraîne un déplacement du maximum de diffraction en Aû,. Ce phénomène est bien connu 
dans les hologrammes minces et est responsable des aberrations obtenues lors de la relecture 
d'hologrammes à une longueur d'onde différente de celle d'écriture. Le troisième sinus 
cardinal ne dépend que de Ail .  L'efficacité de diffraction s'annule une première fois, quelle 
que soit la direction d'observation AûS, lorsque AA est égal à I 6 1  la sélectivité angulaire en 
longueur d'onde. Celle-ci est égale à : 

(4.17) 

La sélectivité en longueur d'onde est donc la plus forte dans la géométrie 
contrepropageante, c'est-à-dire pour 8, - 8, = n. 
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4.3 Diffraction anisotrope et isotrope 

L'approche précédente aurait pu être étendue sans difficulté à milieu optiquement anisotrope. 
Nous aurions alors m i s  en évidence 4 processus de diffraction suivant qu'une onde propre se 
diffracte en une onde de même polarisation ou en une onde de polarisation orthogonale (voir 
figure 13). On parle de processus de diffraction isotrope et anisotrope. I1 est important de 
noter que l'angle d'incidence qui permet de vérifier la condition d'accord de Bragg est en 
général différent pour les quatre processus de diffraction. 

D'après les lois de Snell-Descartes, nous savons qu'une onde incidente sur le matériau 
donne généralement naissance à deux ondes propres polarisées orthogonalement. Pour 
chacune de ces ondes et compte tenu des ordres de diffraction +1 et -1, nous avons en tout 
huit processus de diffraction soit huit angles de Bragg. Très souvent, les symétries du 
matériau et du montage rendent certains de ces angles égaux ce qui simplifie grandement 
l'analyse. 

a) b) C) d) 

Figure 13 : a) et b) sont les deux processus de diffraction isotropes etc)  et d) les deux processus anisotropes. 
Seuls les ordres de diffraction +I  sont représentés. 

Les efficacités de diffraction selon chacun de ces différents processus de diffraction ne 
sont pas forcément égales. Elles dépendent du coefficient de proportionnalité en facteur de a, 
que nous n'avons pas écrit pour l'instant. Elles peuvent très bien être nulles pour certains 
processus et non nulles pour d'autres. Nous allons maintenant calculer ces coefficients de 
couplage avec l'approche des ondes couplées. 

4.4 Théorie des ondes couplées à deux ondes 

4.4.1 Dérivation des équations couplées 

Le calcul précédent n'était valable que pour des faibles efficacités de diffraction. Nous allons 
maintenant étudier le cas où les efficacités de diffraction peuvent être fortes. Comme nous 
l'avons souligné dans l'introduction, il existe des approches exactes pour calculer ces 
efficacités de diffraction, par exemple l'approche des ondes couplées. Néanmoins, pour avoir 
des formules analytiques, nous prenons cette approche des ondes couplées mais restreinte à 
deux ondes, l'onde de lecture et l'ordre diffracté +I. Cette formulation donne d'excellents 
résultats si l'on se place au voisinage de l'angle de Bragg pour cet ordre +I et dans des 
matériaux épais pour lesquels on peut négliger l'énergie diffractée dans tous les autres ordres. 
Par rapport à une approche exacte, les erreurs commises dépassent rarement 10% [80]. De 
plus elle sera aisément modifiable pour tenir compte ultérieurement de la cinétique du réseau 
photoréfractif. 

Nous ne considérons que les configurations où la face d'entrée de l'hologramme est 
infinie, c'est-à-dire que a,b >> I .  Cet hologramme est de plus supposé uniforme dans tout le 
volume du matériau. Ces restrictions sont essentielles pour avoir des formules analytiques. 
Néanmoins, l'approche des ondes couplées peut également être effectuée numériquement dans 
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des configurations plus compliquées. Par exemple les réseaux non uniformes avec des profils 
arbitraires sont étudiés dans la référence [84]. Les réseaux d'indices atténués le long de la 
direction perpendiculaire au vecteur d'onde du réseau sont analysés dans la référence [85]. 
Contrairement à la plupart des calculs effectués avec les ondes couplées, nous prenons en 
compte ci-dessous I'anisotropie optique du matériau. Cette analyse est inspirée de la référence 
[38]. Nous ne traitons que les matériaux sans absorption; l'influence de celle-ci étant analysée 
dans cette même référence [38]. 

Afin de se limiter à une approche à deux ondes, l'onde incidente de vecteur champ 
électrique Ë," et l'onde diffractée de vecteur champ électrique Ë,", nous ne considérons qu'un 
seul processus de diffraction, indifféremment un processus de diffraction isotrope ou 
anisotrope. Par hypothèse, l'onde Ë," est une onde propre du milieu en l'absence de réseau. 
Nous la prenons plane. Nous faisons également l'hypothèse que l'onde Ë," est une onde 
propre du matériau en l'absence de perturbation (Le. d'hologramme). Par symétrie, cette onde 
diffractée est également plane. On retrouve ce résultat à partir de l'équation (4.10) : si 
u,b=-,  toutes les composantes as sont nulles sauf celle vérifiant la condition de 
conservation suivante : 

X =  k , - k , - k ,  . $ = O .  (4.18) 

La longueur d'onde étant fixée, as est non nulle pour un unique vecteur d'onde is, il s'agit 
donc bien dune onde plane. Le vecteur d'onde is est donc défini par la condition (4.18), c'est- 
à-dire par la conservation des composantes tangentielles des vecteurs d'onde (voir figure 11). 
La polarisation de l'onde diffractée est une des deux polarisations propres possibles, celle 
associée à is. Cette onde diffractée Ë," se diffracte à son tour sur le réseau. Étant donné que 
nous ne considérons qu'un seul processus de diffraction, cette seconde diffraction redonne 
l'onde initiale. Si des processus de diffraction isotrope et de diffraction anisotrope 
interviennent simultanément, il faudrait faire intervenir dans l'analyse au moins deux ondes de 
polarisations orthogonales dans chacun des ordres O et 1. Si en plus l'onde incidente sur le 
matériau a une polarisation quelconque alors elle se décompose en deux ondes propres dans le 
milieu ce qui nous donne généralement huit composantes de polarisation à considérer. 
L'analyse suivante qui ne considère qu'un seul processus de diffraction peut très simplement 
être généralisée aux cas les plus compliqués. 

- - 7 (k, - is - kr). .. ( 

Nous cherchons donc à écrire la propagation de deux ondes planes : 
Ë& = 0,5 A,,, êR,S e- [ -  (4.19) 

Nous nous plaçons au voisinage de la condition d'accord de Bragg (4.8) et nous introduisons 

la notion de mesure de déphasage Sk par rapport à l'angle de Bragg : 

(4.20) 
qui est normale à la face d'entrée et donc suivant l'axe 2 d'après (4.18). 

Dans beaucoup d'analyses [78], le vecteur is est défini par la relation k, - is - k, = 6 
qui n'est alors pas la condition d'accord de Bragg car, avec cette autre définition, is n'est pas 
le vecteur d'onde de l'onde diffractée. On retrouve néanmoins à la fin des calculs le facteur de 
phase exp(i6i.F) dans l'expression de As. Si les équations se dérivent différemment, les 
résultats sont bien sûr identiques pour toutes les définitions possibles de ks 

Les deux ondes vérifient l'équation de propagation. En posant Ëw = Ë," + ËF, nous 
avons : 

-+ 

-3 kR -is -ir = Sk = S k i  , 

([ :(O - ) ] E w )  ' 
-++-  a2 

O O at2 
rot rot Em =-y  E - E E +E,,, (4.21) 
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Contrairement à l'approche que nous avions suivie pour arriver à l'équation (4.3) nous ne 
négligeons pas les termes en divergence ici. Cela alourdit très légèrement les calculs mais 
permettra de savoir quelle est l'approximation que l'on fera lorsqu'on négligera la 
biréfringence du matériau. Le lecteur peut s'amuser à poursuivre les calculs en négligeant 
cette biréfringence linéaire ce qui revient à poser 2;' iR = 2;' ks = O ci-dessous. Pour réécrire 
l'équation (4.21), nous tenons compte de la relation suivante sur les opérateurs "nabla" : 

0 A ( f Y >  = (Bf>r\ Y +  f ( G  A Y> , (4.22) 
et nous calculons, 

A -  

+ + -  rot rot E," = A e - i ( a - k ~  i l  [. - A (O A (AR êR )) - i( B A (AR ê,)) A kR 
2 

- ? ? A ( A R ê R A k R ) - (  A 2 A k ,  - )  A k  +cc . (4.23) 

Une expression similaire serait obtenue pour E,". 

i) Considérant que A R  et As évoluent lentement sur une échelle de la longueur d'onde, on fait 
l'approximation de l'enveloppe lentement variable permettant de négliger les termes en 
dérivés secondes, c'est-à-dire le premier terme du membre de droite de l'équation (4.23). 
ii) On tient également compte de ce que les évolutions temporelles de E: et de AR,S sont 
faibles sur une période de l'onde optique. Le membre de droite de l'équation de propagation 
(4.21) devient : 

Pour résoudre l'équation de propagation, nous effectuons les hypothèses suivantes. 

(4.24) 

On peut alors réécrire l'équation de propagation en remarquant qu'en I'ablnce de réseau, 
les trois premiers termes du membre de droite de l'équation (4.23) s'annulent. Etant donné que 
le vecteur d'onde est celui d'une onde propre en l'absence de réseau nous pouvons écrire avec 
la définition (3.31) et en égalisant les équations (4.24) avec (4.23) : 

(4.25) 

I1 ne nous reste donc que deux termes à calculer dans l'équation (4.23). Nous les exprimons à 
l'aide de la formule (4.22) : 

w2 -( êR,S A ' R , S )  A ' R , S  =,[';I êR,S ' 

(0 A (AR êR))  A kR = ( kR' OAR)êR - (êR' iR)?AR, 

0 A (AR êR A kR) = (kR' GAR)êR - (êk ?AR)kR . 
(4.26) 

Dans l'équation de propagation, nous ne gardons que les termes oscillant à la fréquence 
o. Nous regroupons ensuite les termes en accord de phase, c'est-à-dire d'une part ceux se 
propageant avec un vecteur d'onde voisin de kR et d'autre part ceux ayant un vecteur d'onde 
voisin de is. Nous effectuons alors le produit matriciel de la première équation avec 2;' et de 

la seconde avec êf ' .  Les équations couplées ainsi obtenues sont : 

- 

Pour simplifier ces équations, nous introduisons les indices nR et ns vus par les ondes en 
l'absence de réseau : 

(4.28) 



284 G. Pauliat et G. Roosen 

Nous introduisons également les vecteurs unitaires P,,, suivant les vecteurs de Poynting 
qu'auraient les deux ondes en l'absence de réseau : 

(4.29) A *  

PR,, = i R , s  - ( ê R , ;  E , s ) ê ~ , s  = (êR.s A lR,,) A avec L E , ,  = k . , S / [ l k . , S l l .  

Pour un milieu isotrope, nous retrouvons PR,, = kR,,. 
Ces nouvelles notations nous permettent de simplifier l'écriture des équations couplées (4.27). 
En remarquant que d'après la symétrie du système (matériau infini suivant les directions x et 
y )  les amplitudes des ondes ne peuvent dépendre que de la coordonnée z ,  nous pouvons 
écrire : 

Ces équations couplées sont valables pour des réseaux par transmission ou réflexion, 
dans des matériaux anisotropes ou isotropes pour lesquels on peut simplifier les écritures en 
remplaçant PR,, par ICR,,. Elles s'appliquent aussi quelle que soit l'origine de la variation de 
permittivité tant que l'amplitude de la modulation reste faible devant la composante continue. 

Nous simplifions encore l'écriture en introduisant le coefficient électro-optique effectif 
rss défini par : RS 

(4.31) 

[r"'] est défini par l'équation (3.33). Dans la littérature on trouve souvent ce coefficient 
effectif défini en notations tensorielles; l'écriture en est identique sauf que le signe de 
transposition est omis. Dans cette notation, nous avons inclus l'exposant RS pour souligner 
que ce coefficient dépend des polarisations des deux ondes. Comme nous l'avions souligné 
dans le paragraphe 4.3, les deux ondes peuvent avoir la même polarisation ou avoir des 
polarisations orthogonales. 

Dans certains articles, on trouve une définition différente pour le coefficient électro- 
optique effectif. I1 s'agit de la variation de permittivité vue par les ondes qui est 
proportionnelle à la puissance quatrième de l'indice : 

5; = rg *= ê;f[&:][r"'][E:]ê, . (4.32) 
I1 serait plus logique de nommer ce dernier coefficient "coefficient effectif de susceptibilité 
non-linéaire'' (voir équation (3.32)). Etant donné que la définition (4.3 1) est plus correcte, 
c'est celle que nous emploierons. 

En tenant compte de la définition du coefficient électro-optique effectif, le système 
(4.30) peut se réécrire : 

(4.33) 

Dans un processus de diffraction on peut toujours prendre l'origine des phases telle que 
le produit %FEI soit réel ; ce n'est plus vrai dans un mélange d'ondes pour lequel le réseau est 
dynamique et n'est donc pas fixe. Sur les équations (4.33), nous retrouvons alors le fait connu, 
que l'onde diffractée sur un réseau d'indice possède une avance de phase de n/2 par rapport à 
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l'onde incidente. Elle possède un déphasage supplémentaire si la diffraction s'effectue hors de 
la condition de Bragg, c'est-à-dire si 6k est non nul. 

4.4.2 Expression de l'efficacité de diffraction 

4.4.2.1 Dans un milieu anisotrope 
Le système (4.33) peut être résolu pour différentes conditions aux limites. Les résultats pour 
les réseaux par réflexion sont donnés dans la référence [38]. Nous ne donnons ici le résultat 
que pour un réseau par transmission, c'est-à-dire que les conditions aux limites sont 
A,(z = O) = O et AR(z = O) f O .  

L'expression de l'efficacité de diffraction 7 dépend légèrement de la définition choisie. 
Nous revenons à la définition des vecteurs de Poynting. Pour des ondes planes, nous avons : 

Nous définissons l'efficacité de diffraction comme étant le rapport du flux des vecteurs de 
Poynting au travers une surface normale à l'axe 2,  soit [38] : 

< 

*R,S = AR.S ';,S ' R , S  ' 0  P R , S  ' (4.34) 

(4.35) 

avec 1 l'épaisseur du matériau suivant l'axe Z .  
Nous obtenons : 

(4.36) 

avec 

(4.37) 

L'oscillation de l'efficacité de diffraction provient du transfert de l'énergie dune onde 
vers l'autre puis à nouveau vers la première à partir dune certaine longueur d'interaction. Pour 
des efficacités faibles, l'efficacité est proportionnelle au carré du taux de modulation. 

La valeur maximale de l'efficacité de diffraction peut être obtenue en dehors de l'angle de 
Bragg. Par exemple, si v = z alors q = O à l'angle de Bragg. Cependant, par un choix 

adéquat du désaccord à Bragg nous pouvons faire en sorte que 4==37~/2 ce qui 
conduit à q = 50%. 

Pour un faisceau de lecture incident à l'angle de Bragg, le paramètre 5 est nul. La valeur 
de 5 augmente dès que l'on s'éloigne de l'angle de Bragg. Si v << 1 alors q atteint O lorsque 
5 est égal à n. L'efficacité de diffraction évolue alors comme : 

7 = v2 sinc25. (4.38) 
Cette forme correspond à l'évolution du troisième sinus cardinal de l'équation (4. IO). À partir 
de l'équation (4.37), nous retrouvons bien les expressions des sélectivités angulaire et en 
longueur d'onde des réseaux épais. Cet angle de Bragg dépend des vecteurs d'onde, en 
particulier de leurs normes, et donc du processus de diffraction considéré. 

4.4.2.2 Cas dun  milieu isotrope 
Pour un milieu isotrope avec des ondes se propageant de façon symétrique par rapport à l'axe 
Z,  le coefficient v se simplifie en : 

1 avec k,'? = k,' Z = cos& n3 ElIl 
V =  

4ccose  
(4.39) 
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I1 convient de noter que si le matériau possède un coefficient d'absorption a (en 
intensité) non négligeable, alors l'efficacité de diffraction doit être multipliée par 
exp(-aZ/cos e). Ainsi, un accroissement de l'efficacité produit par une augmentation de la 
longueur 1 est compensé par l'absorption. La valeur maximale de l'efficacité est obtenue pour 
al = 2 lorsque v << 1. 

4.4.2.3 Sélectivité angulaire de Bragg et processus de diffraction 
Beaucoup de matériaux photoréfractifs étant anisotropes, il est important de déterminer la 
valeur de la biréfringence à partir de laquelle une onde propre incidente à l'angle de Bragg 
pour un processus de diffraction isotrope (respectivement anisotrope) ne l'est pas pour le 
processus anisotrope (respectivement anisotrope). 

Afin d'estimer cette valeur nous allons calculer le moment à partir duquel une onde 
incidente à l'angle de Bragg pour le processus de diffraction isotrope ne peut plus être 
diffractée selon le processus anisotrope. D'après les équations (4.37) nous obtenons 
immédiatement la valeur de cette biréfringence An = (n+ - n-) : 

< = n  - ( n + - n - ) z = ~ c o ~ e .  (4.40) 
Cette valeur dépend de la longueur d'interaction. 

Comme premier exemple nous considérons un cristal de BaTi03. Entre une onde 
polarisée suivant l'axe E et une autre polarisée suivant l'axe Û, on a An = 0,07 dans le visible. 
La longueur limite à partir de laquelle il faut distinguer les angles de Bragg des processus de 
diffraction isotrope et anisotrope est de I = 10 pm. 

Comme second exemple nous examinons ce qui se passe pour des cristaux de la famille 
des sillenites (classe de symétrie 23) dont la biréfringence est principalement due à l'activité 
optique p .  Sans champ appliqué, nous avons An = pd /z .  Nous obtenons immédiatement la 
valeur limite de l'activité optique : 

pi = z c o s e  . (4.41) 
Pour une longueur d'onde de il = 514 nm dans un cristal de Bi12Si@o nous avons 

p = 4lo/mm. Cette valeur nous donne une longueur d'interaction limite de I = 4 mm si 
cos@ = 1. Par contre, à il = 633 nm dans du Bi12Ti020, l'activité optique ne vaut plus que 
p = 6"/mm ce qui accroît la longueur d'interaction limite à 1 = 30 mm. 

Au-delà de ces longueurs limites, les deux processus de diffraction ont lieu pour des 
angles d'incidence différents. 

5. MÉLANGE À DEUX ONDES 

5.1 Introduction 

Nous avons montré précédemment comment deux ondes lumineuses peuvent induire un 
réseau de champ électrique. Si les coefficients électro-optiques qui couplent ces deux ondes 
sont non nuls, elles se diffractent sur le réseau qu'elles ont créé. Le transfert d'énergie entre 
les deux ondes est alors possible. Simultanément la phase relative entre ces ondes peut être 
modifiée par cette interaction. Cette nouvelle répartition d'énergie et de phase modifie en 
retour le réseau en temps réel (effet dynamique). Cela conduit aux expériences 
d'amplification d'images, de fonctions optiques (telles que les opérations logiques entre 
signaux, seuil), aux cavités résonantes, aux filtres temporels. 

Après avoir donné les équations gouvernant le transfert d'énergie et la modification de 
phase, nous montrerons comment intensifier ce transfert d'énergie en mettant à profit la 
cinétique particulière de l'effet photoréfractif. Nous donnerons des exemples d'amplification 
d'images par transfert d'énergie et nous discuterons des sources de bruits dans ces 
amplificateurs cohérents. Pour terminer nous décrirons le fonctionnement d'amplificateurs par 
mélange à deux ondes dans les cavités résonantes. 
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5.2 Dérivation des équations du mélange d'ondes 

5.2. I Présentation intuitive 

Le réseau de charge est proportionnel à exp(i(k,x + p)) à l'état stationnaire (équation 2.69). I1 
est donc déphasé dun  angle p par rapport à la figure d'interférence, ou, ce qui revient au 
même, décalé spatialement de xg = p/k,. Si le coefficient électro-optique effectif est réel, cas 
habituel, le réseau d'indice est ainsi déphasé par rapport à la figure d'interférence d'un angle 
p' = IV,, suivant le signe de ce coefficient électro-optique. Si le processus de migration des 
charges est dû à la diffusion, ce déphasage est de v,'= f n / 2 .  De plus nous savons que la 
diffraction par un réseau de phase produit une avance de phase de n/2 de l'onde diffractée 
par rapport à l'onde incidente (voir équation 4.33). L'onde diffractée sur le réseau à partir de 
l'onde Ë," et dans la direction de l'onde Ë," est donc proportionnelle à 

exp(i(&.F + p' - ~ 1 2 ) ) .  Ainsi qu'illustré sur la figure 14, les deux ondes, transmise et 
diffractée, interfèrent donc constructivement sur une des deux voies de sortie et 
destructivement pour l'autre. 

transmis 

diffracté 

diffracté 

transmis 

phases relatives 

O 

- p' - n/2 

p' - 7q2 

O 

Figure 14 : Illustration du couplage d'ondes; les traits pleins représentent les maxima des franges d'interférence 
et les pointillés les maxima de la figure d'indice. 

Ce processus permet de transférer de façon cohérente l'énergie d'une onde dans la 
direction de l'autre. Le sens du transfert (amplification ou atténuation) ne dépend que du sens 
du décalage du réseau d'indice par rapport à la figure d'interférence. I1 ne dépend pas des 
intensités relatives des faisceaux. C'est une caractéristique de l'effet photoréfractif qui permet 
de le distinguer des autres phénomènes non-linéaires. 

Si le déphasage n'est pas exactement de fn/2, la même figure nous montre qu'il y a 
simultanément modifications des phases et transfert d'énergie. Le transfert d'énergie s'annule 
pour un déphasage p' égal à O ou à n ce qui n'arrive jamais dans les matériaux 
photoréfractifs. 

5.2.2 Étude du mélange à deux ondes 

5.2.2.1 Éauations de départ et hypothèses 
S'il y a redistribution d'énergie entre les deux ondes, il n'est plus possible de considérer que la 
modulation de la figure d'interférence reste la même sur toute la longueur d'interaction. La 
première analyse complète du processus de transfert d'énergie est décrite dans la référence 
1201. 

Nous partons comme précédemment de l'équation de propagation en faisant les mêmes 
approximations. Pour qu'il y ait couplage d'ondes, il faut que l'onde transmise interfère avec 
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l'onde diffractée et ceci sur chacune des deux voies. Elles doivent donc avoir la même 
polarisation. Deux possibilités existent. Soit les deux ondes incidentes sont polarisées 
identiquement et on utilise alors un processus de diffraction isotrope, soit elles sont polarisées 
orthogonalement (et inscrivent un réseau en mettant à profit le tenseur photovoltaïque 
antisymétrique par exemple) et on emploie un processus de diffraction anisotrope. Quelle que 
soit la configuration choisie, les ondes écrivent et lisent simultanément le réseau, la mesure 
du déphasage à Bragg est donc nulle, 5 = O .  Nous arrivons ainsi en simplifiant l'équation 

dAR - - i o  nR ns2 
-- I$ E, A, , 

dA,- - i o n  n 
-- I $ * E ~ *  

(4.33) à : 

dz 4c(P,'î) 

dz 4c(?s'?) 

(5.1) 

À ces deux équations, il faut ajouter celle d'évolution temporelle de El pour rendre 
compte des phénomènes transitoires dans le mélange d'ondes. Pour résoudre ces équations, 
nous aurons besoin du fait que le champ El est proportionnel au taux de modulation 
complexe M de la figure d'interférence. Peu importe le mécanisme physique responsable de 
la création de ce champ. I1 peut avoir été créé à partir d'une figure d'intensité ou avec une 
figure de polarisation en jouant sur le tenseur photovoltaïque antisymétrique (paragraphe 
2.7.2). Néanmoins dans ce qui suit, nous choisirons les notations relatives à une figure 
d'intensité. Pour le régime d'excitation quasi-continue nous avions trouvé dans l'équation 
(2.79) : 

dE, I ê; 'êR A,A; -+-(a - M E,, e + @ )  = O avec M = 2 
dt z llARII' + IIAS1r ' 

avec notre définition habituelle ZR = 0,5 
I1 faut donc que ce taux de modulation reste faible devant 1 (voir paragraphe 2.5). Cette 

hypothèse est souvent parfaitement vérifiée dans les applications ; ainsi en holographie le 
faisceau de référence est toujours fort devant l'onde signal. Si le taux de modulation n'est pas 
faible devant 1, il faut soit résoudre les équations numériquement [54, 55, 861 avec 
l'expression correcte pour le champ de charge d'espace (voir paragraphe 2.5 et 2.6), soit 
adopter une approche phénoménologique [53, 87, 881 dans laquelle on remplace, dans 
l'expression du champ de charge d'espace, le taux de modulation m par une fonction 
empirique f ( m ) .  Cette fonction est choisie arbitrairement pour s'ajuster au mieux aux 
résultats expérimentaux et également pour faciliter les manipulations algébriques [88]. 

5.2.2.2 Éauations couplées pour les intensités 
Pour résoudre, on multiplie la première équation (5.1) (respectivement la seconde) par AR* 
(par A,") et on ajoute l'équation obtenue avec sa conjuguée afin de trouver l'équation 
différentielle relative à l'intensité : 

nR c ARA;. 

En notant Im[X] la partie imaginaire de X = Re[X] + iIm[X], nous obtenons les équations 
couplées pour les intensités : 
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Le flux du vecteur de Poynting suivant la normale à la face d'entrée de l'échantillon étant 
pour chacune des ondes fi,,,' 2 = Z R , ,  (FR,-' 2) , on retrouve bien la conservation de l'énergie 
avec ce système d'équations. 

5.2.2.3 Équations couplées pour les phases 
Les équations couplées pour les phases sont obtenues en écrivant AR,, = eirR.sI(AR,SI(. En 
notant Re[X] la partie réelle de X et en remarquant que les phases obéissent à l'équation 
différentielle suivante : 

nous obtenons, 

La variation d 

V / R . S  - [ dAi.s] 
d z  2 i  AR,s dz Ai,, dz ' 

phase a donc le même signe pour les deux ondes. I1 ne s'agit donc pas 
dun transfert de la phase d'une onde vers une autre. En effet, la phase d'une onde ne dépend 
pas de la phase de l'autre onde. Cette modification des phases produit une courbure des 
franges d'interférence. 

5.2.3 Mélange à deux ondes à l'état stationnaire 

Le transfert d'énergie et la courbure des franges peuvent exister durant la période transitoire 
et en régime permanent. La résolution des équations durant le régime transitoire est lourde. 
Elle n'a été menée de façon analytique qu'en supposant que le faisceau de référence n'était pas 
perturbé par le mélange d'ondes [89-911. Un résultat important est que la cinétique de 
l'intensité du faisceau sonde dépend du signe et de la valeur du gain [92]. Si le faisceau sonde 
est atténué, le temps d'établissement est d'autant plus court que le gain est fort. Inversement, 
s'il est amplifié le temps d'établissement est d'autant plus grand que le gain est fort. 

Nous ne regardons maintenant que l'état stationnaire pour lequel nous avons 
E, = M E , ,  exp(+iq). Si IR  >> I ,  et si IR  n'est pas modifiée par l'interaction, l'intensité ZR(z) 
est constante; la résolution des équations est triviale. Si IR est modifiée, on pourrait 
également résoudre les équations sans faire aucune approximation. Néanmoins, pour 
simplifier les expressions nous allons supposer que les faisceaux arrivent symétriquement par 
rapport à l'axe 2 et négliger la biréfringence. Nous posons : 

5.2.3.1 Transfert d'énergie 
En reportant l'état stationnaire de l'équation (5.2) dans (5.4) et en tenant compte de (5.5), nous 
obtenons 

Dans cette équation nous avons réintroduit de façon formelle l'absorption en intensité a 
supposée identique pour les deux faisceaux. r est le gain photoréfractif défini par : 
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Le produit (êi'ê,) c: est réel pour des ondes propres polarisées linéairement. Dans un 
matériau qui présente de l'activité optique, ce produit est encore généralement réel comme 
nous le montrerons sur des exemples dans le paragraphe 7.6. Pour alléger quelque peu 
l'écriture des équations et simplifier les discussions, nous allons continuer à considérer que ce 
produit est réel. À partir de maintenant nous allons donc confondre l'angle cp" avec cp et g' 
avec g. 

Dans la littérature, on trouve également le gain défini avec le facteur l/cos 8. I1 faut donc 
faire attention à la définition utilisée. Le signe de r dépend du signe de cf sin cp. I1 peut 
donc être changé par "rotation" du matériau et des polarisations des ondes. 

On aurait également pu écrire les équations couplées dans le cas d'un réseau de 
polarisation induit par effet photovoltaïque (voir paragraphe 2.7.2). I1 est immédiat de 
montrer, en utilisant l'expression du champ (2.104) au lieu de (5.2), que le gain photoréfractif 
s'obtient simplement en remplaçant ê*' ê E,, par E: et sin p par 1 dans la définition (5.9). 

L'équation (5.8) se résout par exemple en remarquant que a ln(ZR/Zs)/d z = r/cosO et 
( s  R 1  

que din( Z, + I ,) /& = -a/cos 8 .  Nous trouvons : 

(5.10) 

L'analyse de ces résultats nous remontre, conformément à ce que nous avions annoncé 
dans le paragraphe 5.2.1, que le sens du transfert d'énergie ne dépend pas des intensités 
relatives des deux faisceaux. I1 peut aussi bien s'effectuer du faisceau le plus intense vers le 
plus faible que le contraire. I1 ne dépend que du signe du gain photoréfractif r (équation 
(5.9)). I1 est contrôlé expérimentalement en agissant sur les polarisations ou sur l'orientation 
du matériau. Si sin a, = +1 alors le transfert d'énergie est optimal. 

Lorsque ~ ~ ( 0 )  << z,(o) et e-l'7'core Z,(O) << I,(O), on trouve l'amplification relative : 
Z,(z)/Z,(O) = e ( - r -a )7 /coss  . (5.11) 

Le taux de modulation de la figure d'interférence n'intervient plus dans l'amplification 
relative. Ceci est extrêmement important dans les applications. En effet on peut toujours 
modifier la vitesse d'inscription du réseau photoréfractif en modifiant l'intensité du faisceau 
de référence sans modifier le facteur d'amplification. 

5.2.3.2 Modification de la phase 
Avec la définition de g donnée par l'équation (5.9), le système (5.6) se réécrit sous la forme : 

La résolution est immédiate 

(5.12) 

(5.13) 
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On remarque à nouveau que si la diffusion est le processus de transport de charge 
prédominant, cotg v, = O et il n'y a pas de variation de phase au cours de la propagation (pas 
de courbure de franges). I1 en est de même si le réseau a été créé en mettant en jeu le tenseur 
photovoltaïque antisymétrique. 

Ces variations des phases peuvent jouer un rôle primordial dans certaines applications. 
Leurs prises en compte sont indispensables pour comprendre le fonctionnement des cavités 
résonantes à gain photoréfractif. Cette courbure des franges peut également être néfaste. Si 
elle est trop prononcée, les faisceaux qui inscrivent le réseau ne se trouvent plus à l'angle de 
Bragg. Ceci peut perturber le fonctionnement de dispositifs tels que les mémoires 
holographiques. 

5.3 Intensification du gain photoréfractif 

5.3.1 Introduction 

Les matériaux photoréfractifs les plus sensibles, les plus photoconducteurs, ne possèdent 
malheureusement que des coefficients électro-optiques faibles de l'ordre de quelques pm/V . 
Sans champ électrique appliqué les charges se déplacent par diffusion. Le transfert d'énergie 
est optimisé car lql= n/2 mais il reste néanmoins très faible car le champ E,, est limité. 
Typiquement les gains photoréfractifs obtenus sont de l'ordre de = 1 cm.'. L'application 
d'un champ électrique E,, fait croître le champ E,, mais fait décroître (sinv,(. Pour garder 
(sin v,[ = 1 tout en augmentant Eat, on a recours aux techniques d'intensification. Celles-ci 
s'appuient sur l'équation (2.79) décrivant l'évolution du champ de charge d'espace E, qui est 
celle d'un oscillateur harmonique avec second membre : 

-+ - + K O ,  ( E , - M E ~ ~ ~ + " ' + ' ) = O .  2 (te ' 1 (5.14) 

I1 est possible de le forcer en le pilotant avec un terme oscillant à sa fréquence propre w e .  
Une autre méthode consiste à appliquer un champ électrique externe modulé temporellement. 
Ces techniques qui permettent de conserver le déphasage de k 7172 du champ par rapport à la 
figure d'illumination sont très employées en mélange d'ondes. 

Ces techniques d'intensification du champ de charge d'espace s'emploient avec un champ 
électrique appliqué (afin que O, # O )  à des matériaux tels que les sillenites ou les semi- 
conducteurs qui possèdent des coefficients électro-optiques faibles. Elles s'emploient aussi 
avec des matériaux polymères auxquels il faut de toute façon appliquer un champ électrique 
pour avoir des efficacités quantiques significatives. 

Pour qu'elles soient efficaces, il est nécessaire que le taux de modulation de la figure 
d'interférence reste très inférieur à 1 [53,93]. 

5.3.2 Intensification du gain par la technique du réseau mobile 

Pour "forcer" l'oscillateur harmonique il faut introduire dans la "force" M EAc et''+' un terme 
oscillant à la fréquence O,. Cela peut facilement se faire en éclairant le cristal par une figure 

d'interférence mobile se déplaçant à la vitesse v, = w,/k, selon [53, 94-97]. On peut 
utiliser deux techniques différentes pour créer ce déplacement. La première consiste à 
déplacer le cristal à la vitesse Ce devant la figure d'interférence fixe. Dans la seconde, plus 
élégante, c'est le réseau d'interférence qui se déplace par rapport au cristal qui est fixe. Ce 
déplacement des franges est obtenu en décalant en fréquence un faisceau d'écriture par 
rapport à l'autre. On peut employer l'effet Doppler avec un miroir monté sur une cale piézo- 
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électrique, un modulateur électro-optique ou une lame demi-onde tournant à vitesse constante 
entre deux lames quart d'onde. Le taux de modulation de la figure d'interférence s'écrit alors : 

(5.15) 

avec 60 la différence de fréquence entre les deux ondes; v, = 6w/k, est donc la vitesse de 
déplacement du réseau que nous ne supposons pas encore égale à la vitesse optimale. 

Nous introduisons ce taux de modulation dans l'équation d'évolution du champ de charge 
d'espace et nous recherchons la solution périodique sous la forme E, = E ,  e- 'sor .  La 
résolution de l'équation dévolution conduit à : 

(5.16) 

La résonance se produit pour 6w = w,. Elle est d'autant plus forte que weze >> 1 .  Cette 
équation montre également que le déplacement des franges modifie le déphasage entre la 
figure d'interférence et le réseau d'indice. Ce déphasage provient du temps de réponse non nul 
de l'effet photoréfractif : le réseau d'indice suit la figure d'interférence avec un certain retard. 

Nous allons estimer simplement la valeur du champ de charge d'espace sur la résonance 
en considérant par exemple les cristaux de sillenites ou des cristaux semi-conducteurs. Les 
champs électriques appliqués sont typiquement de quelques kV/cm et les réseaux sont de 
grands pas afin que leurs amplitudes ne soient pas limitées par la densité de pièges 
photoréfractifs, c'est-à-dire par E,. Nous avons donc Ed << E,, << E, soit cp = O et E,, = Eo. 
Le gain photoréfractif est proportionnel à la partie imaginaire de E2 c'est-à-dire à : 

i Im(E,) = i M ,  E, w,ze. (5.17) 
La condition de résonance dépend de l'illumination, du champ appliqué et du pas de la 

figure d'interférence. I1 n'y aura donc, à cause de l'absorption du matériau, jamais satisfaction 
de la condition de résonance dans toute l'épaisseur. De plus, l'intensification ne sera pas 
identique pour toutes les fréquences spatiales dune image. La résolution sera donc faible. On 
peut également noter que la dépendance en fonction du champ électrique appliqué impose 
davoir un champ uniforme dans tout le matériau ce qui n'est pas toujours possible, en 
particulier si l'illumination est très non uniforme. 

5.3.3 Application d'un champ électrique externe alternatif 

5.3.3.1 Principe 
Lorsqu'il n'y a pas de champ électrique appliqué au matériau, l'effet photoréfractif se construit 
par diffusion. Les charges migrent sous l'effet de l'agitation thermique. Le processus atteint 
un équilibre lorsque le champ charge d'espace créé s'oppose à tout nouveau déplacement de 
charge. Pour rompre cet équilibre on peut appliquer un champ électrique au matériau ce qui 
force à nouveau les charges à migrer. L'application dun champ électrique continu fait migrer 
les charges de façon dissymétrique ce qui rompt le déphasage de O ou z entre le réseau 
d'illumination et le réseau de champ (i.e de +n/2 entre le réseau d'illumination et le réseau 
d'indice). Pour néanmoins conserver ce déphasage on peut songer à appliquer un champ 
électrique alternatif de période longue devant la constante de temps de recombinaison des 
charges z,, pour les forcer à migrer, et courte devant la constante de temps photoréfractive 
pour maintenir le déphasage de f n/2 entre le réseau d'illumination et le réseau d'indice [61, 
98, 991. 

Nous considérons ici un champ appliqué de forme créneau, variant entre *Eo, et de 
période T .  Son l'évolution temporelle est représentée sur la figure 15. Pendant chaque demi- 
période de ce champ créneau, l'équation dévolution temporelle du champ de charge d'espace 
est valable. Considérant que le temps de montée du champ est négligeable, on ne tient pas 
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compte des variations de E, durant le basculement de f Eo à T Eo. On résout alors l'équation 
dévolution temporelle pour chaque demi-période du champ appliqué. 

Figure 15 : Forme temporelle du champ électrique utilisé pour intensifier l'effet photoréfractif 

Après un comportement transitoire, le régime permanent est atteint. Les valeurs à l'état 
stationnaire pour un champ appliqué constant sont notées : 

(5.18) E," = EJ(Eo)  = M  Esc(Eo) z = 2 ( E O ) ,  

EJ(-E,) =- E;*@,), et { z (-Eo) = z: (Eo) .  
Avec ces notations, nous pouvons réécrire l'équation dévolution du champ de charge 

d'espace lorsqu'un champ créneau est appliqué au matériau. Pendant les demi-périodes 
positives et négatives nous avons : 

5.3.3.2 Valeur moyenne du champ 
Lorsque l'état stationnaire est atteint la valeur moyenne temporelle de la dérivée du champ sur 
une période est nulle. Nous pouvons alors calculer la valeur moyenne du champ de charge 
d'espace. À partir du système (5.19), et en notant (X), la valeur moyenne de la variable X sur 
une période, nous obtenons immédiatement : 

($),=O =+ (++$)(E,),-(%-+. z - 
(5.20) 

Cette solution est souvent écrite sous la forme condensée suivante : 

(5.21) 

Cette formule se réduit à celle donnant l'expression du champ de charge d'espace sous 
réseau mobile (5.17) lorsque l'on considère les mêmes conditions :Ed  <<Eo <<E, soit p = 0 
et E,, =. Eo. L'amplification obtenue est donc la même. Une analyse plus fine [ 1001 confirme 
que les deux techniques conduisent à des amplifications équivalentes sauf dans les matériaux 
possédant une faible mobilité et pour lesquels la distance dont se déplacent les charges sous 
l'effet du champ appliqué est plus petite que le pas du réseau. Dans ce cas la technique du 
réseau mobile est plus efficace. 

Cette technique du champ alternatif est non résonante ; elle peut être utilisée même dans 
des matériaux absorbants avec des champs appliqués non uniformes. Un de ses 
inconvénients, outre le danger des hautes tensions alternatives, provient de la biréfringence 
du matériau qui est modulée temporellement à la fréquence du champ alternatif. La phase du 
front de l'onde amplifiée oscille ce qui peut être préjudiciable dans certaines expériences où 
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on veut refaire interférer le faisceau amplifié (mise en cascade d'éléments photoréfractifs, 
cavités oscillantes photoréfractives, etc.). 

5.3.3.3 Étude dvnamique 
Après une période transitoire, l'état atteint est périodique de valeur moyenne (El)I. Nous 
allons maintenant calculer quelles sont les fluctuations de E, autour de cette valeur moyenne. 
Nous notons EL, (respectivement El:!) la valeur du champ de charge d'espace à la fin de 
chaque demi-période positive (respectivement négative). Nous calculons par récurrence la 
valeur du champ de charge d'espace à la fin de chaque demi-période positive : 

Les équations différentielles (5.19) donnent l'évolution temporelle du champ de charge 
d'espace. Avec l'origine des temps prise au début de chaque demi-période, nous trouvons 
pour les demi-périodes "positives" : 

1 + e-T/2T- - 2 e- f l z -  
E: (2) = iIm(-G) - R e ( G )  - e-Tf2r-  (5.23) 

Les symétries montrent que la partie imaginaire du champ de charge d'espace oscille 
avec une période de T/2. On a : 

Quand T << re, Re(EL,) devient négligeable devant Im(EL,,). Les oscillations 
disparaissent et on retrouve le résultat de l'équation (5.21). 

Sur la figure 16, nous avons tracé le gain de couplage en mélange à deux ondes obtenu 
sur un cristal photoréfractif de Bi,,GeO,, non dopé à la longueur d'onde de 514 nm et pour 
deux illuminations différentes Zo = 0,190 pW/cm2 et lo = 1 mW/cm2. Le rapport d'intensité 
entre les ondes sonde et référence est de 160 afin de conserver un taux de modulation faible 
dans toute l'épaisseur du cristal. Le pas est de A =30 pm, le champ appliqué 
Eo = 1,6 kV/cm. Pour la courbe io = 0,190 pW/cm2, la constante de temps photoréfractive 
vaut environ l/ze = 1 Hz. Elle vaut environ l/ze = 20 HZ pour la courbe tracée avec 
Zo = 1 mW/cm2. Ces valeurs sont des valeurs moyennes sur l'échantillon qui fait environ 
5 mm de longueur et possède un coefficient d'absorption de a = 1,6 cm-'. Les courbes de 
gain en fonction de la fréquence se composent de trois parties caractéristiques. Pour les 
fréquences inférieures à l/z,, le gain reste faible (le champ alternatif est vu par le cristal 
photoréfractif comme un champ continu). Au fur et à mesure que la fréquence augmente, le 
gain augmente jusqu'à atteindre un plateau. La chute du gain observée pour des fréquences 
plus élevées est due, dans cette expérience, à l'alimentation alternative créneau qui ne permet 
pas d'atteindre des fréquences élevées. Les mesures expérimentales ont bien été faites pour un 
champ de valeurs "crête" &Eo. Cependant pour ces fréquences élevées le temps de montée de 
l'alimentation électrique n'est plus négligeable. Pendant le laps de temps pendant lequel le 
champ appliqué est voisin de O, le champ photoréfractif se relaxe vers sa valeur à l'état 
stationnaire à champ appliqué nul. La constante de temps photoréfractive étant beaucoup plus 
courte à champ appliqué nul qu'à fort champ appliqué, le gain photoréfractif chute très 
rapidement lorsque la fréquence monte. Cette petite explication montre aussi pourquoi un 
champ électrique de forme sinusoïdale est bien moins efficace qu'un champ électrique de 
forme créneau [98,99]. 

Nous allons voir dans le paragraphe suivant que la chute du gain aux hautes fréquences 
peut également provenir de l'effet photoréfractif. 
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Figure 16 : Évolution du gain photoréfractif en fonction de la fréquence du champ électrique appliqué au cristal. 

5.3.3.4 Mise en évidence du réseau de charees libres et mesure de la mobilité 
Pour certains échantillons, et en se plaçant à des fréquences suffisamment élevées pour 
atteindre le plateau, on note que l'intensité du faisceau amplifié oscille légèrement à chaque 
commutation _+Eo du champ électrique (voir figure 17). Cette oscillation du champ de charge 
d'espace se comprend bien si l'on se rappelle que le réseau photoréfractif résulte de la 
superposition dun  réseau E," dû aux charges libres (électrons dans la bande de conduction) 
et d'un réseau dans les centres profonds E? (équation (2.73)). En régime stationnaire ou 
lorsque le champ électrique externe est constant, la contribution du réseau d'électrons est 
négligeable devant celle du réseau de centres profonds. Ce n'est plus valable lorsque celui-ci 
varie temporellement. Une modification brutale du signe du champ électrique appliqué 
entraîne le réseau de charges libres avec une vitesse pEo tandis que le réseau dans les centres 
profonds reste immobile. Le battement entre ces deux réseaux fait osciller le champ de charge 
d'espace et donc le gain de couplage d'ondes à la fréquence pE,,/A ( A/pE,, est le temps 
requis pour que le réseau de charges libres se déplace dune frange à une autre). 

Y 
c .- 

L3 $ 0  
O 1 2 3 4 

Temps (m) 
Figure 17 : Évolution temporelle du signal amplifié par la technique d'intensification par champ électrique 

"créneau". 

Cette interprétation est confirmée par l'équation (2.77) d'évolution du réseau d'électrons 
que nous avons trouvé dans le chapitre 2. L'évolution temporelle est régie par deux constantes 
de temps z+ et 2. En choisissant une illumination faible, la constante de temps T- qui est 
proportionnelle à 1/Z est grande devant z+ et nous avions trouvé : 
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(5.25) - +-+-+-. 
Nous retrouvons bien le fait que lorsque le champ appliqué varie brusquement, le champ 

de charge d'espace varie brutalement avec la fréquence 1/(27tzE) =p E, /A  . Une mesure de 
cette fréquence donne la valeur de la mobilité p .  Cette oscillation s'amortit avec une 
constante de temps égale à l'inverse de l/zR + l / ~ ~ ~  + l/zd. Pour mesurer la mobilité, il faut 
choisir cette constante de temps d'amortissement longue devant la période A / p  E,. C'est la 
raison pour laquelle ces oscillations ne s'observent facilement que si la mobilité est faible. 

5.3.3.5 Résonances sous champ électriaue sinusoïdal 
La même explication physique rend compte des résonances en fonction de la fréquence que 
l'on peut observer sous champ alternatif sinusoïdal à plus haute fréquence [59, 62, 631. On 
peut grossièrement les expliquer de la façon suivante. Durant une demi-période, les charges 
se déplacent dune distance d donnée par : 

( 'Ft) dt . (5.26) d =so p E, sin - 

Lorsque ce déplacement est égal à un nombre impair de demi-interfranges, les électrons (ou 
trous) excités à partir des maxima de la figure d'illumination sont rapidement déplacés 
jusqu'aux minima. Ceci correspond à une optimisation du processus de transfert de charge. 
Au contraire lorsque ce déplacement est égal à un nombre entier de franges, les électrons sont 
ramenés à leur point de départ ce qui correspond à une réduction du gain photoréfractif. 

Pour pouvoir observer ces résonances, il faut que les charges se déplacent en "bloc" sans 
diffuser ni se recombiner c'est-à-dire que 1 / ~ ~  > l/rR + l / ~ ~ ,  + l / ~ ~ .  Cette condition n'est pas 
toujours réalisable. En particulier dans les semi-conducteurs cela correspond à des fréquences 
trop hautes pour les alimentations électriques hautes tensions utilisées. 

Sur la figure 18 sont reportées des mesures effectuées sur un cristal de Bi,,Ge02, dopé 
en fer. Ce dopage permet de diminuer la mobilité et donc d'observer plus facilement les 
résonances qui se produisent alors à des fréquences plus basses. 

i l l 1  1 - - -_ 
'+ ' E  ' R  'dt 'd 

TI2 

O 3  
QJ 

O 
O O 

I I I I I I I I 
O 2 4 6 8 10 12 14 16xld 

Fréquence (Hz) 
Figure 18 : Gain en fonction de la fréquence du champ électrique sinusoïdal appliqué à un cristal de Sil2Ge0, 

dopé au fer. 

Lorsque que la fréquence augmente nous observons d'abord la montée du gain 
photoréfractif jusqu'à un plateau (de quelques hertz à 2 kHz). Ce plateau correspond à 
l'intensification non résonante de l'effet photoréfractif et peut être expliqué de façon similaire 
à l'explication que nous avons donnée pour l'amplification sous champ créneau. Nous 
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observons ensuite en fonction des fréquences croissantes 4 résonances correspondant à 
d = 7AJ2, 5AJ2, 3A/2, AJ2. Nous voyons également 4 anti-résonances correspondant à 
d = 4A, 3A, 2A, A .  La décroissance finale autour de 15 kHz est due à ce que les électrons 
oscillent "sur place" et ne se déplacent donc plus notablement durant une demi-période du 
champ électrique appliqué. 

La mesure de ces fréquences de résonance permet d'estimer la mobilité. 

5.3.4 Autres techniques d'intensijkation 

D'autres techniques d'intensification du champ de charge d'espace ont été proposées et 
utilisées avec succès. 

Dans la méthode résonante en intensité il faut égaliser le taux démission optique des 
trous avec le taux d'émission thermique des électrons [101-1031. Cette technique n'est pas 
applicable dans tous les matériaux mais a été utilisée dans ZnP. 

II est également possible d'utiliser des longueurs d'onde telles que l'on travaille très près 
de la bande d'absorption du matériau. Ces résonances de bord de bande (effet Franz-Keldysh) 
s'accompagnent dune forte absorption [ 104-1061. 

5.4 Amplification d'images 

5.4.1 Exemples de gains et d'amplifications d'images 

5.4.1.1 Exemples de gains 
Ainsi que nous venons de le voir, la valeur du gain photoréfractif r dépend à la fois du 
matériau utilisé, éventuellement de son dopage, de la longueur d'onde optique et de la 
configuration photoréfractive. Par configuration nous entendons, les angles d'incidence, les 
polarisations des faisceaux, la coupe de l'échantillon (faces d'entrée, direction de propagation 
de la lumière) et l'application ou non d'un champ électrique externe. Les valeurs données ci- 
dessous ne sont donc qu'indicatives. 
Polymères photoréfractifs avec un champ appliqué r = 18 cm-' [ 1071, longueur d'interaction 
typique de 100 pm. 
BaTiOg sans champ appliqué r = 25 cm-' [108], longueur d'interaction typique de 5 mm. 
Bi12Si020 sans champ 
Bi12Si020 avec un champ et un réseau mobile, r = 12 cm-' [53], longueur d'interaction 
typique de 1 cm. 
Multi-puits quantiques par effet Franz-Keldysh, r = 200 cm-' [ 1061, longueur d'interaction 
typique de 1 pm. 
ZnP avec effet Franz-Keldysh et la stabilisation en température r = 14 cm-' [105], longueur 
d'interaction typique de 1 cm. 

5.4.1.2 Résolution des images 
La résolution spatiale des amplificateurs photoréfractifs dépend de l'étendue géométrique et 
donc de la surface Surf de la face d'entrée de l'échantillon et de l'ouverture angulaire utile 
Ai,.Ai2 dans laquelle il y a amplification. Le critère de Rayleigh nous donne la résolution 
(nombre de pixels dans l'image) : 

R = Ai, Ai, Surf f , (5.27) 
avec la longueur d'onde d et les angles Ai,2 mesurés à l'extérieur de l'échantillon. 

Les faces d'entrée ont généralement des surfaces de l'ordre de Surf = 5 x 5 mm'. Le 
facteur d'amplification exp(r1) varie fortement en fonction de l'angle entre les deux 

= 0,5 cm-', longueur d'interaction typique de 1 cm. 
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faisceaux signal et pompe. À cause de la dépendance en exponentielle du facteur 
d'amplification avec le produit Il = gain x longueur d interaction, ce facteur varie beaucoup 
plus rapid,ement que rl. Ainsi, plus la longueur d'interaction est grande, plus la résolution 
diminue. A titre d'exemples, en ne considérant que de faibles longueurs d'interaction de façon 
à ce que la variation de e" avec l'angle il soit la même que celle du gain alors, l'ouverture 
angulaire utile Ai, est de l'ordre de : 
-pour les matériaux utilisés sans champ appliqué, BaTi03, B i12SiO20, Bi12Ge020, etc., 
Ai, = 30", ce qui nous donne f i  = plusieurs milliers de p l / m  avec A = 500 nm ; 
-pour des matériaux avec une intensification par champ électrique, Bi12Si020, Bi12Ge020, 
Ai, = qq", soit f i  = qq centaines de pl/mm avec A = 500 nm. 

Ces résolutions sont des valeurs maximales qui supposent que l'échantillon n'introduise 
pas d'aberration significative. En fait, très souvent, c'est la distorsion du front d'onde créée par 
ces aberrations qui limite la résolution. Des images d'un million de pixels ont néanmoins été 
enregistrées et relues dans des échantillons de LiNbO3 [109]. 

5.4.1.3 Exemple avec un échantillon de titanate de baryum 
L'échantillon utilisé est un cristal de BaTiO3 dopé au fer, traité anti-reflet et de dimensions 
a x b x c = 3,63 x 5,24 x 5,22 mm3. Les faisceaux proviennent d'un laser Argon accordé à la 
longueur d'onde de 514 nm. Les faisceaux pompe et signal (porteur de l'image imprimée à 
partir d'une mire de résolution) sont polarisés extraordinairement et arrivent respectivement 
sous des angles d'incidence de 55" et 25" sur la face d'entrée perpendiculaire à l'axe 6. Les 
intensités incidentes valent 112 mW/cm2 pour la pompe et 7 pW/cm2 pour le signal. 
L'image de la mire de résolution est projetée sur le cristal. La figure 19.a représente la partie 
centrale de l'image transmise par le cristal mais en l'absence du faisceau pompe. La figure 
19.b représente la même image mais amplifiée d'un facteur x2000 par transfert d'énergie 
photoréfractif. La résolution de cette image amplifiée, de 53 pl/mm , est la même que celle 
de l'image non amplifiée. Dans cette expérience, la résolution est en fait limitée par les 
composants optiques employés et non pas par l'effet photoréfractif. 

a b 
Figure 19 : a) Image transmise par un cristal de BaTiO3; b) la même image amplifiée d'un facteur ~ 2 0 0 0  par 

transfert d'énergie photoréfractif. 

5.4.1.4 Exemple avec un échantillon de Bi-GeOa sans chamD appliqué 
Un laser Argon accordé à la longueur d'onde de 5 14 nm est utilisé. Le cristal n'est pas traité 
anti-reflet. Le pas du réseau est de A = 0,8 pm et la configuration utilisée est celle dite de 
"couplage". Les intensités incidentes valent, 6 mW/cm2 pour la pompe, et 150 pW/cm2 
pour le signal. La longueur d'interaction des faisceaux est de 1 = 10 mm et le gain 
photoréfractif r = 0,4 cm-'. L'image de la mire est projetée sur le cristal. Les figures 20.a et 
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20.c montrent les images non-amplifiée et amplifiée. Les figures 20.b et 20.d ont été obtenues 
en agrandissant la partie centrale des figures précédentes. 

h 

e 
Figure 20 : Amplification dans un cristal de Bi12Ge020 sans champ appliqué, les images de droite sont des 

agrandissements de celles de gauche. Les figures a et b sont les images transmises sans le faisceau pompe (i.e. 
sans amplification), les figures c et d sont les images amplifiées et les figures e et f représentent les différences, 

c-a et d-b, des deux images précédentes. 

La résolution atteinte, de 66 pl/mm, est limitée par IC montage et non pas par l'effet 
photoréfractif qui devrait permettre sous ces conditions expérimentales d'atteindre des 
résolutions de l'ordre de 550 pl/mm. Les images des figures 20.e et 20.f ont été obtenues en 
soustrayant numériquement les images avec amplification et sans amplification. Nous voyons 
que, malgré le gain faible, toutes les informations sont contenues dans ces deux images. Ces 
informations sont sufFisantes pour certaines applications de traitement d'images comme 
l'interférométrie holographique. 
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5.4.2 Bruit dans les amplificateurs photoréfractifs 

5.4.2.1 Coma photoréfractive ("beam fanning") 
Dans certains matériaux, le produit gainx longueurd' interaction peut être très fort. Ainsi 
pour le titanate de baryum on peut avoir dans certaines configurations des gains très 
importants supérieurs à 40 cm-'. Ces gains conduisent, pour des longueurs d'interaction de 
l'ordre de 5 mm, à des facteurs d'amplification très élevés, exp(r1) = lo9. Dès lors, toute la 
lumière diffusée à partir du faisceau de pompe dans les directions de grands gains sera 
fortement amplifiée. Cette lumière diffusée et amplifiée par transfert d'énergie forme ce que 
l'on agpelle la coma photoréfractive (beam fanning) [llO-1121. 

A titre d'exemple, sur la figure 21, nous montrons un montage utilisé pour observer la 
coma photoréfractive. Le cristal est un échantillon de BaTiOj non traité anti-reflet. Le 
faisceau incident est issu d'une source laser Argon accordée à 514 nm. I1 est polarisé 
extraordinairement. L'observation se fait sur un écran disposé après le cristal. 

écran 
d'observation I 
faisceau 
transmis 

coma 
photoréfractive 

t X  

Figure 21 : Montage d'observation de la coma photoréfractive. 

L'établissement de la coma uhotoréfractive est illustré sur les fieures 22.a. b. c. 

Figure 22 : Construction de la coma photoréfractive (a et b) suivie de la construction de l'oscillation entre les 
deux faces de l'échantillon (c). Ces images sont celles observées sur l'écran du montage de la figure 21. L'axe x 

est orienté vers la droite. 
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L'image 22.a est acquise juste après que le faisceau incident soit allumé, seul le faisceau 
transmis et non perturbé arrive sur l'écran. Après un laps de temps plus ou moins long on 
observe que l'intensité du faisceau transmis est atténuée au détriment de la coma 
photoréfractive (figure 22.b). Si le gain est suffisamment important ou si les faces du cristal 
ne sont pas traitées anti-reflet, on observe ensuite, figure 22.c, une augmentation du bruit 
dans la direction perpendiculaire aux deux faces. Ceci correspond à la construction d'une 
oscillation optique dans la cavité linéaire formée par les deux faces d'entrée et de sortie de 
l'échantillon. 

Cette coma photoréfractive n'est pas toujours un phénomène nuisible. Son observation 
est utilisée pour déterminer expérimentalement l'orientation des échantillons. C'est également 
à partir de cette diffusion amplifiée que fonctionnent certains dispositifs, comme les cavités à 
gain photoréfractif que nous présenterons dans le paragraphe 5.4, et comme les miroirs à 
conjugaison de phase autopompés que nous verrons dans le chapitre 6 [113]. 

5.4.2.2 Réflexions sur les faces 
A l'état stationnaire. l'amulitude de l'oscillation outiaue décrite ci-dessus ne déuend uas de la 
quantité de lumière'diff&e. Elle ne dépend q u e d û  gain photoréfractif dans îa direction de 
l'oscillation et des pertes dues à l'absorption du cristal et à la transmission des deux faces. Ces 
oscillations ont été observées dans différents matériaux tels que Bi12SiOzo sous champ 
appliqué, BaTiOg, LiNbOg ... Une technique pour les éliminer consiste à traiter l'échantillon 
anti-reflet ou/et à tailler en prisme l'échantillon de sorte que ses faces d'entrée et de sortie ne 
soient plus parallèles. 

Si le produit gainx pertes de la cavité est inférieur à 1, l'oscillation ne démarre pas. Les 
réflexions peuvent néanmoins être extrêmement gênantes. Par exemple sur les figures 20.e, f, 
nous voyons des franges apparaître. Elles proviennent des interférences entre le faisceau 
image directement transmis par le cristal et celui qui a subi deux réflexions avant de ressortir. 
Le second faisceau, bien qu'initialement' plus faible, est plus amplifié que le premier (voir 
figure 23). L'amplification augmente donc la modulation de ces franges d'interférence. 

faisceau amplifié 3 fois 

faisceau amplifié 2 fois 

faisceau amplifié 1 fois 

Figure 23 : Illustration schématique de la dégradation par les réflexions multiples de l'image amplifiée 

Le même phénomène peut être observé avec le montage utilisant le cristal de BaTiOg 
traité anti-reflet ayant servi aux acquisitions des images de la figure 19. En attendant un 
temps long devant le temps d'établissement du transfert d'énergie, on observe dans l'image 
l'apparition dun double de cette image (voire dun triple etc.). Ces images apparaissent après 
l'amplification du faisceau directement transmis. On peut montrer que cela vient du facteur 
d'amplification qui est alors plus élevé pour ces images. Si on attend suffisamment 
longtemps, l'image initiale peut être complètement brouillée par ces images parasites. 

Pour d'autres échantillons photoréfractifs, des oscillations peuvent apparaître à l'intérieur 
d'une cavité en anneau formée par les quatre faces de l'échantillon perpendiculaires au plan 
d'incidence. I1 suffit à nouveau que pour cette cavité le produit gainxpertes soit supérieur à 
l'unité. Les pertes sont dues à l'absorption de l'échantillon et aux pertes par réflexions. Cette 
absorption peut être très faible de même que les pertes par réflexion qui peuvent être 
négligeables si la géométrie de la cavité correspond à des réflexions internes totales qui ne 
peuvent donc pas être éliminés par un traitement anti-reflet. Dans ce cas, même un gain 
photoréfractif modeste entraîne une oscillation. Pour éliminer ces réflexions une solution 
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consiste à couper le matériau de sorte qu'il ne puisse pas exister de cavité avec des réflexions 
totales. Un exemple est donné dans la référence [ 1141. 

5.4.2.3 Autres sources de bruit 
Nous venons de décrire les deux principales causes de bruit dans les amplificateurs 
photoréfractifs. Il faut néanmoins savoir que d'autres sources de bruit ou de distorsion 
d'images [ 1151 existent. 

Elles peuvent avoir pour origine les non-linéarités de l'effet photoréfractif que nous 
avons décrites dans le paragraphe 2.5. Ces réseaux harmoniques peuvent rediffracter la 
lumière incidente. Même s'ils se trouvent hors de l'incidence de Bragg, ces réseaux parasites 
ne sont pas forcément négligeables. En effet, ils peuvent être la source de faisceaux parasites 
qui seront ensuite amplifiés par mélange d'ondes. Si le gain photoréfractif est fort, ces 
faisceaux parasites deviennent importants. 

Une autre source de bruit bien identifiée provient du couplage à deux ondes entre les 
différentes composantes de Fourier qui composent le faisceau image. Ce bruit est 
généralement négligeable tant que le faisceau de référence reste fort devant le faisceau image. 
De plus, il est parfois possible de choisir la configuration photoréfractive de sorte que le 
couplage d'énergie produit par les réseaux de grands pas (donc entre les composantes de 
Fourier de l'image) soit bien plus faible que pour les réseaux de petit pas (donc entre l'image 
et le faisceau de référence). On peut par exemple jouer avec la valeur du champ de charge 
d'espace. Dans les matériaux dans lesquels le déplacement des charges s'effectue uniquement 
par diffusion on peut faire en sorte que l'angle entre le faisceau de référence et le faisceau 
image corresponde au maximum du champ photoréfractif (voir figure 5) .  Ce n'est plus 
possible s i  ce déplacement est assisté par un champ électrique appliqué. Il faut alors jouer sur 
la dépendance du coefficient électro-optique effectif avec les angles. 

5.4.2.4 Techniques de réduction du bruit 
De nombreuses techniques ont été proposées pour réduire l'importance de la coma 
photoréfractive et éliminer les oscillations à l'intérieur de l'échantillon. On pourra consulter 
avec profit les articles des références [114-1211. 

Les oscillations peuvent être éliminées en traitant anti-reflet les faces de l'échantillon et 
en le coupant suivant des géométries particulières pour éliminer les cavités à grands 
coefficients de surtension [114, 1161. Une autre possibilité consiste à faire tourner lentement 
l'échantillon autour dun  axe perpendiculaire au plan d'incidence [ 1161. Cette technique, très 
efficace, réduit également la coma photoréfractive. Celle-ci peut aussi être diminuée en 
utilisant des faisceaux de faible section de sorte que la longueur d'interaction entre ces 
faisceaux et la lumière diffusée soit faible [112]. 

5.5 Oscillateurs photoréfractifs 

Les oscillateurs à gain photoréfractif sont des cavités résonantes telles qu'utilisées dans les 
sources laser, mais dans lesquelles le milieu amplificateur laser est remplacé par un 
amplificateur photoréfractif qui couple de J'énergie entre un ou des faisceaux de pompe vers 
un ou des faisceaux qui oscillent dans cette cavité. Ces systèmes sont d u n  grand intérêt car ils 
sont à la base de la construction de nombreux composants, tels que les miroirs à conjugaison 
de phase autopompés que nous décrirons dans le chapitre 6. Dans ce qui suit, nous allons 
présenter les principales caractéristiques de ces systèmes en étudiant la plus simple des 
cavités, la cavité unidirectionnelle en anneau avec amplificateur par mélange à deux ondes. 

5.5.1 Principe de fonctionnement 

De nombreuses démonstrations d'oscillateurs photoréfractifs par mélange à deux ondes ont 
été effectuées; le transport de charge dans l'amplificateur photoréfractif pouvant aussi bien 
s'effectuer par diffusion [122-1241, avec l'aide d'un champ électrique appliqué [125] ou avec 
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l'effet photovoltaïque [126]. Ces montages sont composés d'une cavité en anneau qui peut être 
stabilisée par des lentilles. Une telle cavité est décrite sur la figure 24 issue de la référence 
[124]. 

diaphragme KNbO3 7' 
A A a k  faisceau ompe de 

!gk O O temps (ms) 

.- i .; 
s o  a m  

Figure 24 : Cavité en anneau avec gain photoréfractif, d'après [124]. L'évolution temporelle du faisceau qui 
oscille ainsi que sa section sont montrées en bas de la figure. Le diaphragme est ouvert à t=O. 

La lentille sert à stabiliser la cavité et le diaphragme à sélectionner les modes 
transverses. Le cristal de niobate de potassium (réduit pour diminuer les constantes de temps) 
est orienté de telle sorte qu'il y ait un transfert d'énergie par mélange à deux ondes entre le 
faisceau de pompe et le faisceau qui oscille dans la cavité. La réflexion sur une des faces du 
cristal (14% de réflectivité) permet d'extraire une partie du faisceau de la cavité pour 
l'observer. Le faisceau de pompe polarisé dans le plan d'incidence est issu dun  laser Argon 
monomode longitudinal et émettant à la longueur d'onde de 514 nm. Son intensité sur le 
cristal est de 2,6 W/cm2. L'absorption du cristal de longueur d'interaction 1 = 2,3 mm vaut 
a = 1,25 cm-'. Le gain photoréfractif entre le faisceau de pompe et le faisceau qui oscille est 
de r = 3,4 cm-' si ces deux faisceaux sont de même fréquence. 

On ouvre le diaphragme à t = O .  Après un temps de latence de l'ordre de 5 ms un 
faisceau avec une structure modale émerge du bruit. I1 atteint son maximum environ 5 ms 
plus tard. Cette caractéristique temporelle est commune à tous les oscillateurs photoréfractif. 
Le temps de latence est fonction du recouvrement entre la quantité de lumière diffusée par les 
imperfections du matériau et le mode qui va se mettre à osciller. Avant de saturer, le signal 
évolue à partir de cette lumière diffusée de façon exponentielle avec une constante de temps 
qui est proportionnelle à la constante de temps photoréfractive et qui dépend des pertes dans 
la cavité et du gain photoréfractif. Lorsque le gain est égal aux pertes cette constante de temps 
devient infinie et le système ne démarre plus. Elle diminue lorsque le gain augmente ou que 
les pertes diminuent. Elle peut même devenir plus courte que le temps de réponse z, de l'effet 
photoréfractif [ 1271. 

5.5.2 Analyse mathématique 

Pour qu'un faisceau puisse osciller, il faut bien entendu que le gain soit supérieur aux pertes. 
Cependant le gain fourni par le cristal photoréfractif dépend de la différence de fréquences 
entre le faisceau qui oscille et le faisceau de pompe. Pour trouver la valeur du gain, nous 
pouvons reprendre l'analyse que nous avions faite pour calculer le gain avec intensification 
par un réseau mobile (paragraphe 5.3.2). Nous définissons un gain photoréfractif dans ce 
régime périodique en remplaçant E, dans l'expression du gain (5.9) par la solution périodique 
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E2 (5.16). Comme nous recherchons juste à décrire le fonctionnement du dispositif, nous 
simplifions l'écriture en considérant que le transfert de charge s'effectue par diffusion. Nous 
obtenons le gain photoréfractif r8m en régime périodique : 

(5.28) r,, = r Re[ 1 ] = 
r 

1+ iSo  z, 1+(Sw zJ2 ' 

avec So la différence de fréquences entre les deux ondes et r le gain pour So = O. 
Cette équation montre que la bande passante d'un amplificateur photoréfractif est de 

l'ordre de l/z, . Typiquement, en régime d'excitation continue avec les puissances disponibles 
et selon les matériaux, la bande passante est de l'ordre de quelques Hz à quelques kHz. Cette 
bande passante est bien plus étroite que l'écart entre les modes longitudinaux dune cavité en 
anneau de longueur L qui est : 

AV = CIL . (5.29) 
Pour des longueurs L de quelques dizaines de centimètres, la séparation entre les modes 

est de l'ordre de A v  = 100 MHz ce qui est très supérieur à l/z,. Sans réglage particulier de la 
longueur de la cavité, il n'y a priori aucun mode qui ait un gain photoréfractif suffisant pour 
pouvoir osciller. Cependant les cavités photoréfractives oscillent sans réglage particulier. Cela 
provient de ce que le transfert d'énergie par mélange à deux ondes s'accompagne d'une 
variation de la phase des faisceaux traversant le cristal photoréfractif. De même que nous 
avions obtenu l'équation (5.12), nous pouvons montrer que dans ce régime périodique la 
variation de phase induite sur le faisceau qui oscille est donnée par : 

IR dz. (5.30) 

Cette variation de phase peut rattraper un désaccord de la longueur de la cavité. À titre 
d'illustration, nous allons regarder ce qui se passe au début de l'oscillation (c'est-à-dire pour 
I ,  << I , )  et pour les données suivantes : rZ = 4 et pertes linéaires de la cavité (diffraction, 
absorption du cristal et pertes par réflexion) de l'ordre de exp(l,5). Nous avons tracé sur la 
figure 25 les variations du produit r6wl et du déphasage  AI^, introduit par effet 
photoréfractif en fonction de So z, . 

1 r S O T ,  

0 2 ~ 0 ~ 8  I + ( S W T , ) ~  z,+zR Aws =-I - 

-0.2 

I I I I ' I  I I 
-6 -4 - 2 ;  O 1 2  4 6 

-1  de &jz, '4 
I variation ' 6 0  z, 

possible 

Figure 25 : Gain photoréfractif et déphasage en fonction du décalage en fréquence entre le mode qui oscille 
dans la cavité et le faisceau de pompe. 
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Nous voyons que pour osciller un faisceau doit posséder une fréquence W' voisine de 
celle w du faisceau de pompe. Si pour cette fréquence, et pour la structure spatiale 
considérée, la longueur de la cavité "vide" (Le. en ne prenant pas en compte l'effet 
photoréfractif) n'est pas adaptée mais possède un désaccord de AL, alors l'effet photoréfractif 
peut compenser ce désaccord en introduisant un déphasage voisin de Aws = 2 nAL/A.  

Avec les valeurs numériques utilisées pour tracer la figure 25, l'effet photoréfractif 
permet de compenser des désaccords de lAwSl = lrad soit de +A/27c. Pour des produits gain 
longueur d'interaction plus grands etfou des pertes plus faibles, il est possible de compenser 
des désaccords plus importants. Dans l'exemple de la figure 24, il y a toujours un mode qui 
oscille lorsque le diaphragme est ouvert au maximum. I1 n'y a pas de sélection de modes 
transverses et il y en a donc toujours un qui présente un désaccord inférieur à lAwSl = lrad. 
La cavité saute d'un mode à l'autre principalement à cause des effets thermiques dans le cristal 
qui modifient perpétuellement la longueur optique de la cavité. Par contre si l'on diminue le 
diamètre du diaphragme pour ne sélectionner que le mode gaussien TEM,,, , la longueur de la 
cavité n'est pas toujours adaptée et la sortie présente de grandes fluctuations allant jusqu'à 
l'extinction totale du faisceau. Un gain plus fort permettrait d'avoir une sortie plus stable. Le 
faisceau peut être stabilisé en asservissant la longueur de la cavité sur l'intensité de sortie. 

Pour un matériau photoréfractif fonctionnant avec un champ électrique appliqué, on 
pourrait montrer de même que la fréquence du faisceau qui oscille est voisine de w + W, 

[125]. Des analyses plus détaillées de ces décalages en fréquence se trouvent dans les 
références [127-1291. La cinétique est abordée dans [I271 tandis que la structure transverse du 
mode est prise en compte dans [129]. 

6. MÉLANGE À QUATRE ONDES 

6.1 Introduction 

Le mélange à quatre ondes permet la conjugaison de phase. Elle est utilisée pour l'oscillation 
laser avec correction intra-cavité d'aberrations, le blocage en phase de modes de sources laser, 
certains filtres temporels, des opérations logiques, l'interférométrie dynamique, les fonctions 
optiques (seuillage ...), la déflexion de faisceaux, les interconnexions, etc. 

- Les miroirs dit pompés dans lesquels, outre le faisceau signal dont il souhaite obtenir le 
conjugué en phase, l'expérimentateur envoie également les deux faisceaux dits de pompe. 
- Les miroirs dits autopompés où les faisceaux de pompe sont créés à partir du seul faisceau 
signal. 

Ci-dessous, nous commençons par écrire les équations couplées décrivant le mélange à 
quatre ondes. Leur résolution nous permet ensuite de souligner les spécificités des miroirs à 
conjugaison de phase pompés. Pour finir, nous présentons les principaux miroirs à 
conjugaison de phase autopompés. Leur fonctionnement s'apparente à celui des cavités 
résonantes que nous venons de décrire dans le chapitre 5. 

On peut classer les miroirs à conjugaison de phase dans les deux catégories suivantes. 

6.2 Équations du mélange à 4 ondes 

Nous traitons le mélange à 4 ondes en suivant une démarche similaire à celle que nous avons 
prise pour le mélange à deux ondes. Les 4 ondes sont des ondes quasi-planes que nous 
repérons avec l'indice i allant de 1 à 4. Conformément à la notation (2.1) nous les écrivons en 
notations complexes : 

1 -i(wt-k, i )  + cc 
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La configuration est représentée sur la figure 26. Les faces d'entrée de l'échantillon 
photoréfractif sont les plans z = O et z = 1 .  

Figure 26 : Définition des orientations des différents vecteurs donde par rapport à l'échantillon photoréfractif. 

Ce système est relativement complexe puisqu'en général nous avons 6 réseaux possibles 

(6.2) 

de vecteurs d'onde : 

Ils sont représentés schématiquement sur la figure 27. 

- - -  
ki3' = k, - k, . 

Figure 27 : Vecteurs réseaux induits par mélange à 4 ondes. 

Parmi tous ces réseaux possibles, nous considérons que seuls les réseaux par 
transmission, de vecteurs d'onde l,3kJ.2 et importent. Le cas où seuls les réseaux par 
réflexion existent est traité dans la référence [130]. La sélection des seuls réseaux par 
transmission peut être facilement effectuée expérimentalement, par exemple en choisissant 
convenablement les polarisations ou alors en faisant en sorte que les ondes (1,4) soient 
incohérentes avec les ondes (2,3). Cette sélection peut aussi se faire en jouant sur la 
dépendance en fréquence spatiale du champ de charge d'espace ou en mettant à profit celle du 
coefficient électro-optique avec l'orientation du vecteur réseau. Un champ électrique appliqué 
au matériau peut également renforcer ces réseaux plus que les autres. 

Pour qu'il y ait mélange à quatre ondes, les faisceaux 1 et 4, respectivement 2 et 3, 
doivent pouvoir se diffracter sur le réseau inscrit par interférence entre 2 et 3, respectivement 
1 et 4. La condition de Bragg (équation 4.8) impose alors que ces deux réseaux aient le même 
vecteur d'onde soit : 

+ - - - -  

k, = k, - k4 = k3 - k 2 .  (6.3) 
Dans les miroirs pompés, c'est l'expérimentateur qui ajuste les angles dincidence des 

divers faisceaux aux angles de Bragg. Dans les miroirs autopompés, des ondes vérifiant la 
condition (6.3) sont créées spontanément. 

L'analyse de la cinétique du mélange à quatre ondes ne peut pas se faire analytiquement 
dans le cas général. Nous ne considérons maintenant que l'état stationnaire. Dans le cadre de 
l'approximation du régime d'excitation quasi-continue, le champ de charge d'espace El est 
proportionnel au taux de modulation M si celui-ci reste faible devant 1. Par exemple, pour 
une figure d'interférence en intensité il s'écrit : 

Les équations couplées du mélange à quatre ondes s'obtiennent en suivant la procédure 
qui nous avait menée au système (5.1) d'équations couplées du mélange à 2 ondes. Une façon 
plus simple de les écrire est de s'inspirer du schéma de diffraction de la figure 26. Puisque 
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' 

'84 - - -io n,n4' <YEsc e'"A4 , az 4c(p,'5) 

dz 4c(P4fi)  

a2 4c(p;i)  cff 

az 4C(p,'5) 

Ü'A, - - i  w n4 nR2 -- 

a~., - i w  n3nZ2 

34 io n2n3' 

ï$ * ESc e-" M* A, , 

3,2 ETC e'' M 4 , -- 

- - 4; *E,, e-'' M' A3 . 

Les coefficients éiectro-optiques effectifs ï$ et r$ peuvent ne pas être égaux puisqu'iis 
dépendent non seulement des paramètres du milieu non-linéaire photoréfractif mais aussi des 
polarisations et des orientations des ondes. 

De même que pour le mélange à deux ondes, nous allons alléger les notations en 
négligeant la biréfringence dans les équations couplées et en considérant que les angles 
d'incidence sont symétriques. Nous posons donc également (équation (5.7)) : 

(6.6) n, nj2/(fit' i) = n3/cos e .  

6.3 Mélange a quatre ondes avec faisceaux de pompe externes 

Le système (6.5) peut se résoudre pour différentes conditions aux limites [13O]. Nous 
commençons par étudier un miroir à conjugaison de phase avec ondes de pompe externes 
c'est-à-dire où l'expérimentateur envoie les deux ondes de pompe, 1 et 2,  dans le matériau. 
Nous avons donc A,(z = O) # O et 4 ( z  = 1) # O avec les deux faces d'entrée disposées en 

= O  et en z = 1. Nous choisissons 4 comme onde signal. Les dernières conditions aux 
limites s'écrivent donc, A3(z = 1 )  = O  et A4(z = O) incident connu. Nous recherchons les 
expressions des ondes 3 et 4 en fonction de z .  Nous continuons le calcul dans l'approximation 
des ondes de pompe intenses et non atténuées par l'interaction, Z,, Z, >> 13, 14, soit Io = Il + 1,. 
Si les faisceaux 1 et 4 (respectivement 3 et 2 )  ont la même polarisation et si l'angle 8 est 
faible alors, cos 8 = 1, e4 e, = e, e3 = 1 et les équations précédentes se réduisent à : r * I  r r * f  n 

Ce système peut se résoudre sous la forme matricielle suivante : 

- = B V  aV - avec B =  [:E et ~=[41. 
dZ 

Les valeurs propres b, et b, de la matrice M et les deux vecteurs propres associés sont 

En introduisant deux constantes d'intégration cI et c 2 ,  la solution du système (6.8) s'écrit : 
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(6.10) 

En prenant comme conditions aux limites 4(1) = O et %(O) incident connu, nous obtenons : 

(a33 - b,) e(z-l)b, - ( - b,) e ( z - [ ) b z  
a33 A,*(z) = Aq*(O) 

(a33 - bl) - (a33 - b2)e-b2' ' 

(a33 - bl) e-b1L - (a33 - b2)ëb2'  ' 

e ( z - l ) b ,  - e('-')9 (6.11) 
' 4 3 M  = - a34 AZO) 

R =  - '4 (0) (6.12) 

L'onde Ë," sera donc bien l'onde conjuguée en phase de l'onde Ë," si les trois conditions 
suivantes sont remplies. 
- Le mélange doit être dégénéré ou quasi-dégénéré (ondes de mêmes fréquences ou de 
fréquences très voisines). 
- Le vecteur d'onde de l'onde 3 doit être opposé à celui de 4, ce qui, en plus de la condition de 
Bragg (6.3), impose que les vecteurs d'onde des deux faisceaux de pompe soient également 

- La réflectivité ne doit pas dépendre des coordonnées x et y ;  les ondes pompes, outre être 
conjuguées en phase l'une de l'autre, doivent également avoir des intensités Il et I2 uniformes 
sur la section du faisceau sonde 4. 

Nous n'avons pas pris en compte l'absorption dans cette analyse. Sa prise en compte 
conduit à une expression légèrement plus compliquée qui comporte une intégrale devant être 
résolue numériquement. Elle est donnée dans [130]. L'effet principal de l'absorption est de 
diminuer la réflectivité. La prise en compte de l'atténuation des faisceaux pompe par le 
couplage peut également être faite dans la mesure où il n'y a pas d'absorption. Les expressions 
obtenues [130] à partir de la résolution du système (6.5), bien qu'analytiques, sont bien plus 
lourdes. Néanmoins, cette résolution n'est toujours pas valable si le taux de modulation m 
devient fort car le champ de charge d'espace n'est plus proportionnel à rn et le système (6.5) 
est alors faux. 

L'étude de l'établissement temporel du faisceau conjugué en phase, en l'absence 
d'absorption et dans l'hypothèse des faisceaux de pompe non atténués, a été menée 
analytiquement dans la référence [131]. I1 y est montré que le temps d'établissement est 
d'autant plus court que le gain photoréfractif est fort. I1 y est aussi montré que le signal 
conjugué peut être instable temporellement pour certaines valeurs du gain et du rapport des 
intensités des faisceaux pompe. 

Dans ce qui suit nous continuons avec cette approche simple des faisceaux de pompe 
non atténués. Nous considérons deux cas particuliers que nous distinguons par la polarisation 
des ondes de pompe. 

b,) e-bt' - (a33 - b,) e-b2' II. - $4 (.-"' - e-bzl  

IlA:(o>l = l(a33 - 

1 
La réflectivité du miroir s'écrit : 

opposés. 

6.3.1 Les polarisations des deux ondes de pompe sont parallèles 

Pour cette configuration nous avons, t$ = $, b2 = O et b, = a33 + au. De l'équation (6.12), 
nous déduisons immédiatement la réflectivité : 

sh(b,li2) I[ avec r = 1 2  et b, = i-eiq g . 
= 11ch(b,l i 2 + in(r)/2) 2 

(6.13) 

La valeur de r qui rend cette réflectivité maximale est : 
Re(b,l+ ln(r)) = O (6.14) 
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Pour un réseau photoréfractif créé par la diffusion des porteurs de charge, la réflectivité 
est finie car v, = ? n/2. Elle n'est généralement pas très grande. Par exemple, on trouve une 
réflectivité de R = 13 pour la valeur optimale de r = 1,8% si le gain photoréfractif est de 
r = 20 cm-' avec une longueur d'interaction de 1 = 4 mm, valeurs que l'on peut aisément 
obtenir dans un échantillon de titanate de baryum. Avec des matériaux tels que les sillenites 
ou les semi-conducteurs qui présentent des produits rl plus faibles, typiquement rl= 1 
sans champ appliqué, la réflectivité reste limitée à 6%. 

L'équation (6.13) montre que la rkflectivité devient infinie si Im(b,l) = n et si (6.14) est 
vérifiée, auquel cas on a auto-oscillation. C'est-à-dire qu'un faisceau conjugué en phase est 
spontanément créé par le miroir même en l'absence de faisceau sonde incident. Pour un réseau 
local, v, = O ,  bl = i g /2  est imaginaire pur. Cette réflectivité infinie est prévue pour gl = 2 n  et 
r = 1 c'est-à-dire pour les intensités des ondes de pompe égales. 

Ces configurations donnant l'auto-oscillation peuvent être également obtenues dans les 
matériaux photoréfractifs par application dun champ externe, auquel cas q s'écarte de k 4 2 .  
En fait, si le gain est suffisamment grand, un léger désaccord de fréquence pourrait apparaître 
spontanément entre les ondes de pompe à la fréquence W ,  l'onde sonde à la fréquence 
w + SW et l'onde conjuguée à la fréquence w - S W .  Ces deux ondes, signal et conjuguée, 
sont créées avec les décalages en fréquences optimaux. Nous laissons le soin au lecteur de 
faire la démonstration en introduisant l'expression du champ de charge d'espace en régime 
périodique dans les équations couplées (voir les paragraphes 5.3.2 et 5.5.2). 

6.3.2 Les polarisations des ondes de pompe sont orthogonales 

Nous venons de voir que la réflectivité reste faible si le déplacement des charges s'effectue 
par diffusion et si toutes les polarisations sont identiques. Cela provient de ce que les 
transferts d'énergie par mélange à deux ondes entre les ondes 1 et 4 dune part, et les ondes 3 
et 2 d'autre part, sont identiques en sens et amplitude. Ainsi, si on choisit une configuration 
telle que l'on amplifie le signal sonde faible 3 alors, du fait du transfert d'énergie de 4 vers 2, 
le faisceau conjugué 4 restera faible. Pour augmenter la réflectivité, il semble intéressant de 
dissymétriser ce transfert d'énergie en jouant sur les polarisations des ondes. 

6.3.2.1 Cristaux ferroélectriques de classe 4mrn 
Le champ de charge d'espace est créé par diffusion, v, = k n/2. Les coefficients du tenseur 
électro-optique mis en jeu sont différents pour les polarisations extraordinaires et ordinaires, 
fir >> r$. Nous pouvons donc faire en sorte que r$ # cy. Cependant le sens du transfert 
reste le même pour les 2 couples d'ondes. 

En reprenant les équations précédentes, on montre que la réflectivité du miroir à 
conjugaison de phase sera plus importante si les ondes 1 et 4 sont polarisées ordinairement et 
les deux autres extraordinairement. Cela permet de fortement transférer l'énergie de l'onde 2 
dans la direction de 3, tandis que 4 n'est pas trop atténuée par mélange avec 1. I1 n 'y a 
toujours pas d'auto-oscillation mais la réflectivité est plus importante. 

6.3.2.2 Cristaux semi-conducteurs de classe 43m 
Nous verrons dans le chapitre 7 que lorsque le vecteur d'onde du réseau est selon la direction 
cristallographique (1 IO), le signe du coefficient électro-optique est différent selon que les 
polarisations sont à +45" ou -45" de la direction (001). Ainsi lorsque les polarisations des 
ondes de pompe sont croisées et à 1145" de (OOI), = -ciz. Si de plus v, = n/2 alors, 
b, = O et b, = u33 + a,. Nous obtenons la réflectivité : 

g 4 - 4 
2 4 

avec bl = . 
R = (  sh(b,Z/2 + ln(r)/2) 

(6.15) 
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I1 y a auto-oscillation lorsque b,Z = -ln(r) c'est-à-dire lorsque : 
l + r  

2 1-r 
= --in(r> . (6.16) 

Cette équation n'a de solution en gl que si : 
lkll' 4 . (6.17) 

Pour observer l'auto-oscillation il faut donc un gain suffisamment fort. Ce seuil en gain croît 
avec l'absorption. 

Dans un miroir à conjugaison de phase, on ne recherche pas forcément à avoir auto- 
oscillation mais plus simplement à obtenir de fortes reflectivités. Avec l'exemple précédent 
des sillenites ou des semi-conducteurs sans champ électrique appliqué, nous avions pris 
rl = 1 ce qui nous donne une réflectivité d'environ 1 I%, optimisée en jouant sur le rapport r .  
Cette valeur est à comparer aux 6% obtenus avec les faisceaux polarisés de la même façon. 

6.4 Miroirs autopompés 

Nous venons de voir que des ondes peuvent naître spontanément. Nous allons maintenant 
nous intéresser à des configurations dans lesquelles seules une ou deux ondes signal sont 
envoyées dans le matériau. Ces configurations vont être choisies de façon à ce que les ondes 
de pompe soient créées automatiquement à partir de la diffusion de la lumière. Les ondes 
signal seront conjuguées en phase sans le recours à des faisceaux de pompe externes. Ces 
miroirs autopompés possèdent un certain nombre de caractéristiques communes que nous 
allons détailler sur l'exemple du miroir à double conjugaison de phase. De nombreux autres 
miroirs à conjugaison de phase autopompés existent. Nous passerons en revue les principaux 
de façon plus succincte. Plus de détails sur ces miroirs sont regroupés dans la référence [132]. 

6.4.1 Miroir à double conjugaison de phase 

6.4.1.1 Équations dévolution 
Le système (6.5) peut être résolu pour d'autres conditions aux limites. Nous allons maintenant 
étudier le miroir à double conjugaison de phase [133, 1341. Dans cette configuration seules 
deux ondes 1 et 3, sont envoyées sur le cristal. Elles correspondent à deux ondes signal que 
l'on désire conjuguer en phase : 4 ( z  = O) et 4 ( z  = 1) sont donc connues. Les ondes 2 et 4 
sont spontanément créées par le système soit, 4 ( z  = 1 )  = O, A4(z = O) = O. Nous recherchons 
maintenant les expressions de 4 ( z  = O) et de A4(z = 1 ) .  

Nous allons encore une fois faire l'approximation des ondes non atténuées par 
l'interaction. Le système d'équations (6.5) se réduit donc à un système de deux équations à 
deux inconnues. Pour alléger l'écriture nous supposons toujours l'angle 0 faible et 
e,, e, = e2 e3 = 1 ce qui nous donne : 
A * ,  .. r * l  .. 

(6.18) 

Ce système peut s'écrire sous une forme similaire au système (6.8) : 

(6.19) 

La résolution en est identique. Pour pouvoir effectuer cette résolution, nous supposons pour 
l'instant que &(z  = O) f O. Une fois les résultats obtenus, nous ferons tendre & ( z  = O) vers 
O. Nous aboutissons à : 

- -  
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avec, 

(6.21) b;, = 5 ( (42 +ah) + -\i(a& - ah)z + 4 ui2 a;, . 
Si le dénominateur de l'équation (6.20) s'annule alors il y a auto-oscillation, c'est-à-dire 

que l'on aura &(1)  f O et A2(0) # O même avec &(O) = O et A2(1) = O. Nous recherchons 
cette condition d'auto-oscillation en nous restreignant au cas où toutes les polarisations sont 
identiques et avec v, = z/2.  Nous avons donc &" = GY, b2 = O et b,' = UL + ai2. Nous 
retrouvons la même condition d'auto-oscillation que celle donnée par l'équation (6.16), soit : 

1 1 

gl l + r  -=-ln(r) , 
2 1 - r  

(6.22) 

qui n'a de solution en gl que si 
kll' 4 . (6.23) 

Le calcul de l'état stationnaire au-dessus de seuil est un peu laborieux bien qu'il soit 
analytique [130, 133, 1351. Néanmoins cette résolution basée sur le système (6.5) ne prend 
pas en compte les non-linéarités de l'effet photoréfractif qui sont obtenues aux forts taux de 
modulation. Pour les prendre en compte, seule une résolution numérique est appropriée [ 136, 
1371. On montre que ces non-linéarités diminuent l'efficacité du dispositif. Ces résolutions 
numériques permettent également d'inclure les effets de l'absorption qui diminue l'efficacité et 
augmente le seuil. 

6.4.1.2 Explication de l'auto-oscillation 
Au-dessus du seuil, les deux ondes 4 et 2 émergent du matériau. Que représentent elles? Pour 
le comprendre, nous pouvons nous référer à la figure 28. Pour l'instant nous considérons que 
tout se passe dans le plan de la figure. Le système démarre sur la diffusion amplifiée, comme 
la coma photoréfractive que nous avons présentée dans le paragraphe 5.4.2, et comme les 
cavités résonantes à amplificateur photoréfractif du paragraphe 5.5. L'onde 1 est atténuée au 
détriment de sa lumière diffusée. Un continuum de réseaux est ainsi inscrit. De même, l'onde 
3 inscrit un autre continuum entre elle-même et sa lumière diffusée. Cette lumière diffusée et 
amplifiée se propage vers le bas de la figure, comme pour le premier continuum. Cela vient 
de ce que les polarisations sont identiques sur les deux faisceaux et donc le sens du transfert 
d'énergie est le même. Les vecteurs d'onde de ces deux continuums diffèrent tous sauf pour 
deux d'entre eux qui se trouvent communs aux deux continuums (vecteurs en grisé sur la 
figure 28). I1 se passe alors le phénomène suivant. Lorsque le faisceau 1 se propage vers les z 
positifs, il renforce ce réseau particulier mais efface tous les autres réseaux du second 
continuum. De même le faisceau 2 efface tous les réseaux du premier continuum sauf ce 
réseau particulier qu'il renforce. On assiste à un effet boule de neige : à l'état stationnaire et si 
le gain est suffisamment grand, seul ce réseau persiste. 

On aurait pu faire exactement le même raisonnement sans passer par les ondes planes. 
Le système se met à osciller dans la mesure où l'onde 1 inscrit avec sa lumière diffusée un 
réseau qui peut se superposer à un autre inscrit entre l'onde 3 et sa lumière diffusée. Cette 
condition s'écrit : 

oc A,A; e r ( k , - k ? ) r  (6.23) 
soit, 

AlAl oc 44 et k, - k4 = 4 - k2 . (6.24) 
La deuxième condition de (6.24) équivaut à la condition d'accord de Bragg (6.3). Si l'on se 
cantonne au plan de la figure 28, les vecteurs d'onde et k2 sont parfaitement définis. 

- -  A A* , I ( i ,  -&Ir 
1 4  

- - - +  
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S'agissant d'un processus de diffraction, la longueur d'onde de l'onde 4 est celle de 1, celle de 
2 est celle de 3. 

Si les ondes 1 et 2 ont la même longueur d'onde alors les 4 vecteurs d'onde définissent 
un parallélogramme qui est donné par l'équation (6.24). On obtient k, = -k, et .k4 = -k3. De 
plus, une solution de (6.23) conduit à : 

4 A,' et Ad = A; . (6.25) 
Les ondes 4 et 2 sont alors bien les conjuguées en phase des ondes 1 et 3; au moins tant que 
l'on considère des ondes signal de même longueur d'onde et des vecteurs d'onde contenus 
dans le plan de la figure 28. 

Les miroirs à double conjugaison de phase peuvent être très efficaces. Des efficacités de 
diffraction, définies comme étant égales au rapport Z4(l)/Zl(0), de plus de 70% ont été 
obtenues. 

Figure 28 : Principe du miroir à double conjugaison de phase, les vecteurs d'onde en grisés sont ceux qui restent 
à l'état stationnaire. 

6.4.1.3 Longueur de cohérence nécessaire 
Le réseau photoréfractif est inscrit à partir d'un faisceau et de sa lumière diffusée. La longueur 
de cohérence nécessaire au fonctionnement du dispositif doit donc être telle qu'elle permette 
l'interférence de ce faisceau avec cette lumière diffusée sur tout le volume d'interaction. 
Typiquement quelques millimètres suffisent [ 1381. 

6.4.1.4 Cohérence mutuelle des deux faisceaux signal 
Chacun des deux faisceaux signal n'interagit qu'avec sa propre lumière diffusée. Ces deux 
faisceaux signal peuvent donc être mutuellement incohérents, c'est-à-dire que la variation de 
phase de l'un par rapport à l'autre peut changer sur un plus court temps que la constante de 
temps photoréfractive. Ces deux faisceaux peuvent éventuellement être deux trains 
d'impulsions non synchrones pourvu que le temps de construction du réseau photoréfractif 
soit bien plus grand que la durée dune impulsion [139]. Ils peuvent également être issus de 
deux sources laser différentes. Néanmoins, si leurs longueurs d'onde diffèrent il n'y a plus 
exactement conjugaison de phase sauf pour des arrangements particuliers, en mettant à profit 
la dispersion du matériau [ 1401. La longueur d'onde de 4, respectivement 2, étant celle de 1, 
respectivement 3, les 4 vecteurs d'onde ne définissent plus un parallélogramme (équation 
(6.24)). Les faisceaux 4 et 2 continuent d'exister mais le vecteur d'onde de 4 n'est plus opposé 
à celui de 1. 

La non nécessité de cette cohérence mutuelle rend également le miroir à double 
conjugaison de phase insensible aux vibrations [138] : même si le matériau vibre, cela change 
très peu la phase relative entre un faisceau et sa lumière diffusée par le matériau. 
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6.4.1.5 Transfert d'information. 
Le faisceau 4 corresDond à la diffraction du faisceau 1 sur le réseau Dhotoréfractif. La 
structure spatiale de 4' est donc celle du conjugué de 3 mais sa structure temporelle est celle 
de 1.  I1 en est de même pour 2 et 3. Cette propriété permet donc d'envoyer de l'information 
temporelle véhiculée par 1 vers la source de l'onde 3; elle est à la base de nombreux 
dispositifs d'interconnexion [ 1331. 

6.4.1.6 Influence de la coma Dhotoréfractive 
Nous avons souligné le fait que le miroir à double conjugaison de phase démarre sur la 
lumière diffusée. La conjugaison de phase est donc en compétition avec le phénomène de 
coma photoréfractive. Des résolutions numériques [113, 1411 ont montré qu'un gain 
photoréfractif trop fort diminue l'efficacité de diffraction du miroir au détriment de la coma. 
Un produit rZ optimum existe donc. 

Cette lumière diffusée étant à l'origine des oscillations, l'état stationnaire est atteint 
d'autant plus vite que la quantité de lumière diffusée est importante. Un faisceau externe peut 
jouer le rôle de cette lumière diffusée afin de diminuer le temps de réponse [142, 1431. 

6.4.1.7 Dégénérescence conique 
Pour décrire le fonctionnement du miroir à double conjugaison de phase, nous avons raisonné 
dans un plan, celui de la figure 28. En fait, rien ne restreint les vecteurs d'onde à rester dans 
ce plan. La condition de Bragg offre en effet une dégénérescence conique (paragraphe 4.2.2). 
En reprenant notre raisonnement en onde plane, nous nous apercevons, voir figure 29, qu'une 
multitude de couples (k,, k,) vérifient la condition (6.24). Les ondes correspondantes peuvent 
donc exister. Ces vecteurs d'onde définissent deux cônes d'origine O et O' et dont la base est 
le cercle de la figure 29. Pour ces solutions hors du plan ( x , z ) ,  les ondes 2 et 4 ne sont pas les 
conjuguées en phase des ondes 1 et 3. 

Différentes techniques existent pour lever cette dégénérescence conique et éliminer ainsi 
toutes les ondes hormis les ondes conjuguées. L'une consiste à ne pas utiliser des ondes 
planes incidentes mais des ondes portant de très fortes aberrations [144, 1451. Dans une 
seconde méthode [146, 1471, on contraint toutes les ondes à rester dans le plan ( x , z )  à l'aide 
d'optiques cylindriques. Une solution plus compliquée consiste à faire intervenir deux 
échantillons séparés par un composant optique [ 1481. 

Figure 29 : Dégénérescence conique dans le miroir à double conjugaison de phase. Deux couples de vecteurs 
d'onde en grisé sont solutions de (6.24) sans pour autant représenter des ondes conjuguées en phase de 1 et 3. 

6.4.2 Miroirs auto-pompés à miroirs externes 

6.4.2.1 Miroirs à boucle externe en anneau 
De nombreux autres miroirs à conjugaison de phase autopompés existent. Celui représenté sur 
la figure 30, le miroir en anneau, est dérivé du miroir à double conjugaison de phase que nous 
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avons présenté ci-dessus. I1 fonctionne avec les mêmes polarisations et avec la même 
orientation du transfert d'énergie, de 1 vers 4 et de 3 vers 2. Le faisceau 3 n'est autre que le 
faisceau signal 4 qui a traversé le matériau et que l'on renvoie par l'intermédiaire d'un jeu de 
miroirs sur ce même matériau. Ce miroir hérite des particularités du miroir à double 
conjugaison de phase. I1 souffre de dégénérescence conique que l'on peut lever en insérant des 
éléments optiques, tels que lentilles et prismes à l'intérieur de la cavité [149, 1501. II 
fonctionne également avec des faisceaux de faible longueur de cohérence et reste très peu 
sensible aux vibrations. Ces vibrations peuvent même être utiles. En effet, si la longueur de 
cohérence de la source laser est supérieure à la longueur de la boucle, alors des réseaux 
peuvent s'inscrire par réflexion entre les faisceaux de chaque couple (1 ,  2) et (3,4 ). Par 
diffraction sur ces réseaux, par exemple 1 qui se diffracte sur le réseau inscrit par le couple 
(1,2), on crée un faisceau 2' qui se propage dans la direction de 2 avec la structure spatiale de 
ce dernier. Ce faisceau diffracté 2' se superpose au faisceau conjugué. Habituellement il est 
malheureusement en opposition de phase avec 2. Ces réseaux supplémentaires réduisent donc 
la réflectivité du miroir à conjugaison de phase et de plus, peuvent rendre le faisceau 
conjugué 2 instable. Faire vibrer le montage, ou un des miroirs de renvoi, permet de faire 
varier la longueur de la boucle et donc de brouiller les franges de ces réseaux par réflexion. 
Ceci augmente la réflectivité lorsque l'on emploie des sources laser de grande longueur de 
cohérence. Par contre cela ne brouille pas les réseaux par transmission. 

Figure 30 : Miroir à conjugaison de phase auto-pompé à cavité en anneau. 

L'analyse du fonctionnement de ce miroir présentée dans la référence [ 1301 montre que 
le seuil d'oscillation en gain est abaissé à IgZl= 2 du fait de la présence de la boucle. Une 
analyse mettant en évidence l'importance de la lumière diffusée est présentée en [141, 1131. 
Les non-linéarités de l'effet photoréfractif aux forts taux de modulation sont prises en compte 
dans [ 1371. 

6.4.2.2 Miroirs à cavités linéaires et semi-linéaires 
Un miroir à conjugaison de phase autopompé à cavité linéaire est constitué d'un matériau 
photoréfractif inséré dans une cavité résonante linéaire de type Fabry Perot. Sur la figure 31.a 
nous avons représenté une cavité formée de deux miroirs mais celle-ci pourrait être stabilisée 
par l'emploi de miroirs sphériques ou à l'aide dune lentille. L'oscillation dans la cavité part à 
partir de la lumière diffusée et amplifiée à partir du faisceau signal 1. Le processus est 
similaire à celui que nous avons décrit pour les cavités en anneau (paragraphe 5.5). I1 suffit 
pour cela que le gain, exp(I'l), obtenu par transfert d'énergie entre 1 et 4 soit supérieur aux 
pertes dans la cavité. Par construction les faisceaux 4 et 3 sont conjugués en phase l'un de 
l'autre. Le faisceau 3 se diffracte sur le réseau inscrit et produit le faisceau 2 conjugué de 
l'onde signal 1. Le seuil en gain de ce miroir à conjugaison de phase est par définition égal 
aux pertes. Pour un système sans pertes, ou avec des pertes négligeables, il est nul. 

Le faisceau qui oscille dans la cavité, l'onde 4 qui se transforme en 3 par réflexion, est un 
mode de la cavité. Sa fréquence est donc définie par le chemin optique de cette cavité. Nous 
retrouvons donc les mêmes problèmes que ceux nous avions rencontrés lors de l'étude des 
cavités en anneau dans le paragraphe (5.5) : sensibilité à la longueur de la cavité et décalage 
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en fréquence entre le faisceau qui oscille et le faisceau 1 que l'on injecte. Un fonctionnement 
stable de ces cavités impose un asservissement en longueur. 

Cette sensibilité à la longueur de la cavité provient de ce que le faisceau qui oscille doit 
interférer avec le faisceau 1 après plus d'un aller et retour. Pour cette raison, ce système ne 
peut fonctionner qu'avec des faisceaux de longueurs de cohérence plus grandes que la 
longueur de la cavité, ou avec une cavité dont la longueur est un multiple de celle de la source 
laser. Pour cette même raison le système est très sensible aux vibrations. 

Matériau Matériau 
miroir 

3 
t photoréfractif - 

a) b) 
Figure 31 : Miroirs à conjugaison de phase autopompés à cavité linéaire a) et semi-linéaire b). 

Une fois que le système fonctionne, et si le gain est suffisamment élevé, on peut enlever 
le miroir de gauche sur la figure 31.a. Le système fonctionne toujours. On obtient ainsi le 
miroir à conjugaison de phase autopompé semi-linéaire représenté sur la figure 31.b. Si l'on 
ne prend en compte que le système d'équations (6.5), c'est-à-dire sans prendre en compte la 
lumière diffusée, la cavité semi-linéaire ne peut pas démarrer seule et il faut partir de la cavité 
linéaire pour lancer l'oscillation avant d'enlever un miroir [130]. En fait, l'expérience a montré 
que très souvent la diffusion de la lumière est suffisamment importante pour que le dispositif 
démarre avec son seul miroir. Cela est confirmé par l'analyse numérique menée dans [ 1361. 

6.4.3 Miroirs autopompés à réflexions internes 

Le miroir à réflexions internes est un système autopompé dans lequel la cavité formant la 
boucle de réaction est fermée par les réflexions sur les faces de l'échantillon [151]. 

Le fonctionnement représenté sur la figure 32 est dit "à deux zones d'interaction 
couplées" [ 1521 mais d'autres fonctionnements existent [ 1531. Dans chacune de ces deux 
zones Z1 et 2 2  on a une interaction à 4 ondes. Ces deux zones définissent deux miroirs. Ils 
ferment une cavité dont les deux autres miroirs sont composés par les réflexions sur les faces 
de l'échantillon. Dans cette cavité ainsi définie oscille un faisceau. Cette géométrie à deux 
zones d'interaction est probablement une simplification extrême du fonctionnement du miroir 
dans lequel les zones d'interaction sont probablement moins bien spatialement définies. 

I1 a été démontré récemment que le trajet de la lumière dans la boucle impose des pertes 
minimales dues à l'absorption qui devraient limiter la réflectivité à des valeurs inférieures à 
celles mesurées [154]. On soupçonne donc l'existence dun réseau par réflexion (zone 2 3  sur 
la figure 32) qui renvoie une partie de la lumière dans le faisceau conjugué en phase. Le trajet 
optique est ainsi minimisé ce qui diminue d'autant les pertes. 

De très fortes réflectivités ont été mesurées avec ce type de miroirs, par exemple 76% 
avec un cristal de BaTiOj dans la gamme de longueurs d'onde 720-1004 nm. [154]. 

Si obtenir un faisceau conjugué en phase avec ce type de miroirs est relativement aisé, 
l'optimisation se révèle être plus délicate. Pour un échantillon donné, les paramètres de cette 
optimisation sont l'angle d'incidence du faisceau signal, sa section et sa position sur la face 
d'entrée. Le faisceau conjugué présente parfois des instabilités temporelles [ 1551. Faire vibrer 
légèrement l'échantillon photoréfractif peut stabiliser ce conjugué en phase en éliminant des 
réseaux parasites [154]. 
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Figure 32 : Miroir à conjugaison de phase autopompé à réflexions internes, Z1 et .Z! sont les deux zones 
principales d'interaction, 23 est une troisième zone qui peut exister dans certaines configurations. 

7. PRÉSENTATION DE MATÉRIAUX 

7.1 Introduction 

Les matériaux photoréfractifs présentent une très grande diversité qu'il est illusoire de vouloir 
décrire en quelques pages. De plus, la souplesse de préparation des matériaux organiques 
comme les polymères, rend ces échantillons très différents les uns des autres dès que le 
protocole de préparation est modifié. Pour cette raison, nous allons limiter la présentation 
suivante aux cristaux photoréfractifs inorganiques les plus utilisés. Ils sont souvent 
disponibles commercialement avec des propriétés reproductibles. Des informations 
complémentaires sur ces cristaux et d'autres cristaux photoréfractifs, sont rassemblées dans la 
référence [ 1561. 

Plusieurs critères entrent en ligne de compte lors de la sélection d'un échantillon pour 
une expérience donnée. Parmi ceux-ci, on peut citer : 
- la longueur d'onde d'utilisation; 
- la sensibilité; 
- l'absorption; 
- la variation d'indice induite; 
- la qualité optique; 
- l'utilisation ou non dun champ appliqué; 
- la résolution des images enregistrées; 
- la constante de temps de mémorisation dans l'obscurité; 
- la possibilité ou l'impossibilité de fixer les hologrammes; 
- le processus de diffraction désiré (isotrope, anisotrope); 
- la géométrie d'interaction (copropageante, 90°, contrepropageante); 
- etc. 

Dans la définition d'une application, ces critères sont souvent interdépendants. Par 
exemple, la lumière diffusée à partir dun  faisceau de référence fort peut totalement noyer le 
faisceau signal que l'on veut analyser. Est-il préférable d'avoir un matériau d'excellente 
qualité optique mais qui fonctionne avec un faible angle entre les faisceaux signal et référence 
(Le. en copropageant) ou un matériau de moindre qualité mais utilisable à 90" (auquel cas le 
faisceau signal se propage dans une direction éloignée du maximum de diffusion du faisceau 
de référence)? 
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Du fait de la diversité de ces critères, cette sélection est donc souvent délicate à effectuer. 

Avant de décrire ces matériaux, nous récapitulons une procédure que l'on peut suivre pour 
Le dessin de l'application doit absolument prendre en compte les caractéristiques du matériau. 

choisir une configuration photoréfractive. 

7.2 Configurations photoréfractives 

Avant d'employer un matériau photoréfractif il faut tout d'abord définir le processus de 
diffraction voulu : isotrope ou anisotrope. Si on souhaite un processus isotrope il faudra 
s'assurer que le processus anisotrope est nul ou négligeable (et vice versa). I1 faut également 
vérifier que les ondes de lecture sont à l'angle de Bragg pour le processus souhaité. En effet, du 
fait de la forte anisotropie optique de certains matériaux, l'angle de Bragg pour un processus 
anisotrope (respectivement isotrope) peut se trouver à plus de 10" des angles d'incidence des 
ondes d'écriture si celles-ci sont polarisées de la même façon (respectivement 
orthogonalement). Toujours à cause de cette anisotropie, il faut vérifier que les ondes incidentes 
sur le matériau se couplent bien dans les ondes propres désirées. Si elles se couplent chacune en 
deux ondes polarisées orthogonalement, deux réseaux sont inscrits. Ces réseaux ne se 
superposent généralement pas et peuvent se brouiller l'un l'autre. I1 est souvent préférable que 
chaque onde incidente ne se couple qu'à une seule onde propre du matériau. 

La sélection dune configuration expérimentale consiste donc à choisir : 
i) la direction du vecteur d'onde du réseau (soit les directions des vecteurs d'onde des faisceaux 
d'écriture) par rapport aux axes cristallographiques; 
ii) le pas de ce réseau; 
ii) la direction d'un éventuel champ électrique appliqué; 
iii) la polarisation de ou des ondes de lecture et celle de ou des ondes diffractées. 

Une fois cette configuration choisie et à cause de l'angle de réfraction limite, il peut être 
nécessaire de retailler l'échantillon photoréfractif pour pouvoir y faire rentrer les ondes. 

Nous allons maintenant présenter quelques matériaux photoréfractifs et détailler les 
configurations d'utilisation habituelles. Nous ne prenons en compte que l'effet Pockels qui est 
suffisant pour définir ces configurations. Néanmoins, il est parfois nécessaire d'ajouter la 
contribution de l'effet élasto-optique pour calculer exactement le coefficient électro-optique 
effectif. 

Certaines des valeurs données ci-dessous, comme les densités de centres, l'absorption, la 
plage de longueur d'onde utilisable, dépendent très fortement du dopage et des traitements 
d'oxydoréduction. Elles varient dun échantillon à l'autre suivant la préparation subie. Elles ne 
sont donc données qu'à titre indicatif. 

7.3 Titanate de baryum BuTiOs 

7.3. I Présentation et valeurs des paramètres 

Le titanate de baryum est un cristal uniaxe négatif de la classe de symétrie 4mm à température 
ambiante. I1 est ferroélectrique. Ci-dessous l'axe E est numéroté 3. I1 possède une transition de 
phase aux environs de 6°C. Si un échantillon passe en dessous de cette température pour 
remonter ensuite à température ambiante, les multiples domaines ferroélectriques créés rendent 
l'échantillon inutilisable à moins de le repolariser pour le rendre à nouveau monodomaine. Une 
contrainte appliquée suivant l'axe ferroélectnque c peut également le désorienter. 

Actuellement, les échantillons sont disponibles dans des petites dimensions inférieures au 
centimètre cube. Plusieurs dopants sont utilisés couramment, notamment : 
- le dopage au fer produit des matériaux sensibles dans le domaine visible, de 800 nm à 
480 nm; 
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[ y = O ]  = 

- le dopage au cobalt, toujours pour le domaine de 800 nm à 480 nm, accroît la densité de 
pièges photoréfractifs et rend les caractéristiques plus reproductibles que pour ceux dopés au 
fer; 
- le dopage au rhodium augmente la sensibilité dans le proche infra-rouge jusqu'à 1,06 pm; la 
forte augmentation de l'absorption rend ce dopage inutilisable pour le domaine visible. 

La densité effective de centres photoréfractifs dépend fortement du dopant, de sa 
concentration, et de la longueur d'onde employée. Pour un premier calcul, on peut prendre les 
valeurs suivantes : 

N ,  = loz2 m-3 pour un échantillon nominalement non dopé ou faiblement dopé, 
(7.1) Nef/ = 5 lo2' m-3 pour un échantillon dopé. i 

Aux longueurs d'onde d'utilisation, l'absorption est de l'ordre de 1 cm-'. 

température ambiante est donné par : 
Le tenseur électro-optique à déformations nulles, à la longueur d'onde de 514 nm et à 

( O O q;=O) 

ri;='= i i , 9  p m i V ,  
= 47,s pm i V, 

rGZo = 750 pm 1 V. 

Ces valeurs sont extraites de la référence [157] dans laquelle se trouvent également les 
dépendances de ces coefficients avec la longueur d'onde et la température. I1 faut noter la très 
grande valeur du coefficient G~ qui fait l'intérêt du titanate de baryum. 

Les permittivités diélectriques relatives à fréquence nulle et à déformations nulles sont 
[158] : 

(7.3) 

L'effet photo-élastique est très fort dans le titanate de baryum. La correction qu'il apporte 
doit absolument être prise en compte pour une interprétation fine de l'effet photoréfractif. Les 
valeurs des coefficients des tenseurs des rigidités élastiques à champ nul, des  tenseurs 
piézoélectriques et photoélastiques sont réunies dans les références [ 158, 1591. A la longueur 
d'onde de 514 nm, les indices valent n, = n2 = no = 2,49 et n, = ne = 2,42 [160]. La 
biréfringence est donc forte et doit être prise en compte pour déteminer les angles de Bragg. 

La transition de phase étant proche de la température ambiante, tous ces coefficients varient 
très rapidement avec la température. Des mesures en fonction de la température sont données 
dans les références [157-1601. 

Dans les échantillons brut de croissance la photoconduction s'effectue par l'excitation de 
trous vers la bande de valence. L'effet photovoltaïque est faible et peut être négligé pour 
calculer le champ de charge d'espace. Une réduction des échantillons permet d'avoir une 
photoconduction par électrons. La réduction des échantillons change totalement les propriétés 
photoréfractives, l'absorption, les constantes de temps et la densité de pièges. 

La mobilité est fortement anisotrope [161]. De même, la longueur de diffusion dépend de 
l'orientation du vecteur réseau. Pour les trous, les valeurs suivantes ont été mesurées [ 1621 : 

(7.4) 
Des valeurs similaires ont été obtenues pour les longueurs de diffusion des électrons [26]. 

L'efficacité quantique du processus d'excitation des charges est faible; ce matériau est peu 
sensible. Typiquement pour les orientations qui donnent un fort gain photoréfractif (voir ci- 
dessous) on trouve z,Z = l J/cmz 

pour k, i it , L = 0,08 pm ; pour i r i t  , L = 0,32 pm . 
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7.3.2 Configurations d'utilisation 

Le cristal étant uniaxe, nous prendrons l'axe 5 parallèle à l'axe 2. Le champ Ë,, donc la 
direction du vecteur d'onde du réseau, est dans le plan yOz et fait un angle avec l'axe 5. Les 
notations sont reportées sur la figure 33. Les deux axes X et j sont équivalents. 

Figure 33 : Définition des orientations des vecteurs d'onde par rapport aux axes cristallographiques. 

L'intérêt du titanate de baryum réside essentiellement dans la valeur élevée du coefficient 
G~ qui permet d'obtenir des variations d'indice, donc des non-linéarités, importantes. Pour 
atteindre ce coefficient ( c2 = Q~ = G ~ ~ ) ,  il faut que le champ électrique ait une composante non 
nulle suivant l'axe j ou 2 et que les polarisations se projettent suivant les deux axes j et 5 ou 
X et 5. C'est la raison pour laquelle il faut faire le calcul avec le vecteur d'onde ir incliné d'un 
angle p par rapport à l'axe z^. 

Nous allons calculer les deux coefficients électro-optiques effectifs de diffraction isotrope : 
celui r, qui couple une polarisation ordinaire avec une polarisation ordinaire et celui 5 qui 
couple une polarisation extraordinaire avec une polarisation extraordinaire et met en jeu rd2. Ces 
coefficients électro-optiques effectifs r, et r, sont à la fois fonction du demi-angle 8 entre les 
directions de propagation des deux ondes et de l'angle p entre l'axe du cristal et le vecteur 
réseau k,. Sans tenir compte de l'effet élasto-optique et en négligeant les composantes 
longitudinales du champ électrique optique, nous obtenons après un cours calcul : 

n45 = ' [no  r,,(cos 2 e -cos 2 p)  + 4 (7.5) 

et, 

+ 

n: r,, sin2 p+ n: %,(cos 2 p + cos 2 e)lcOsp, 
2 

r, = r,, cos B . (7.6) 

(7.7) 
Ces relations montrent bien que le coefficient r,, n'apparaît que lorsque la polarisation est 

extraordinaire, c'est-à-dire dans le plan d'incidence, et uniquement si l'angle p entre l'axe ? et 
le champ électrique est non nul. Du fait du large coefficient électro-optique les efficacités de 
diffraction sont fortes et il n'est pas nécessaire d'appliquer un champ au matériau. Pour un 
angle p donné, le champ de charge d'espace sera maximum pour l'angle 8 tel que E, = Ed. 
Pour cet optimal optimum, le pas photo-induit vaut : 

(7.8) 
Compte tenu de ce que cet angle optimum est faible, la valeur de p qui optimise l'effet 
photoréfractif sera celle qui optimise le produit CE,, ou de façon équivalent le rapport 

5/&. Cet angle p optimum est de l'ordre de : 

De même pour le coefficient diélectrique effectif : 
= E,,  sin2p +E,,  cos2p . 

A = 2 n.,/&, ~ i , ~ ~  k ,  T / e 2  Neff . 

p = 45". (7.9) 
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Cette orientation optimale du vecteur réseau dépend peu de l'échantillon. En effet les valeurs 
habituelles de Nef conduisent à des valeurs de 8 qui sont faibles (géométrie copropageante) et 

qui interviennent donc peu dans l'expression (7.5) de re. Par exemple avec Ne# = 5 10" rn-, et 
pour une longueur d'onde dans le vide de 5 14 nm , nous trouvons : 

A = l p m  et 8 = 6 " .  (7.10) 
Pour cette configuration, le gain photoréfractif est très grand et vaut : 

r = 80 cm-' . (7.11) 
Pour pouvoir atteindre ces grandes variations d'indice, et du fait de l'angle de réfraction limite, 
il est nécessaire d'employer des échantillons dans une coupe dite à 45" de l'axe 2.  Les faces 
d'entrée et de sortie de l'échantillon seront des faces (O1 1). Avec un échantillon coupé à O" (i.e. 
suivant les plans cristallographiques (IOO), (010) et (001)) les gains sont plus faibles mais des 
valeurs de r = 20cm-I sont néanmoins courantes. 

Le titanate de baryum peut également s'employer dans une configuration d'enregistrement 
à 90°, c'est-à-dire avec deux faisceaux se croisant à angle droit. Cela peut être intéressant pour 
des expériences de type mémoire car cette configuration optimise la sélectivité angulaire. Pour 
cela la solution la plus simple est d'utiliser des ondes polarisées ordinairement et d'aligner le 
réseau suivant l'axe E ,  donc avec = r,, . Le cristal devra également être coupé à 45" de l'axe 2 
et les faisceaux entreront par des faces adjacentes. 

Des configurations contrepropageantes sont également possibles. 
Pour une analyse fine de l'effet photoréfractif il est nécessaire de prendre en compte l'effet 

élasto-optique. I1 faut alors calculer les coefficients f" à partir de l'équation (3.34) ou plus 
simplement, utiliser les expressions précalculées pour f' données dans la référence [ 1591. I1 
reste ensuite à inclure ces expressions dans (7.5) et (7.6). L'expression du coefficient 
diélectrique effectif prenant en compte cet effet élasto-optique est également donnée dans cette 
même référence [159]. La prise en compte de cet effet élasto-optique ne modifie pas 
significativement les valeurs (7.9) et (7.10) qui donnent la configuration optimale. 

7.4 Niobate de strontium et de baryum, S1- ,Bal .~Nb206 

7.4.1 Présentation et valeurs des paramètres 

À température ambiante le niobate de strontium et de baryum est ferroélectrique de classe 4mm 
comme le titanate de baryum. I1 est également uniaxe négatif. Les propriétés photoréfractives 
dépendent fortement de la valeur de x dans la formule SrxBa1-xNb206 que l'on abrège en 
SBN:x%. Les coefficients électro-optiques sont plus forts dans le SBN:75 que dans le SBN:6O 
[163]. Les cristaux sont plus faciles à faire croître pour x = 60%, et nous donnons toutes les 
valeurs des paramètres pour cette composition. 

Le dopant le plus employé est le cérium [163-1651. Les échantillons sont sensibles dans 
tout le spectre visible de 450 à 750 nm. La dépendance de l'absorption avec la concentration de 
cérium est donnée dans la référence [165]. Elle est approximativement proportionnelle à la 
concentration et vaut environ a = 1 cm-' à la longueur d'onde de 514 nm pour une 
concentration en cérium de O,l% en poids. 

La densité effective de pièges photoréfractifs dépend également de cette concentration et de 
la longueur d'onde [164]. Par exemple [166] pour une longueur d'onde de 532 nm et une 
concentration en oxyde de cérium de 0,025% en poids, la valeur suivante a été mesurée : 

Nef = 1,7 10'' rn-, . (7.12) 
Le tenseur électro-optique à contrainte nulle vaut [I671 : 
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= 46,7 pm I V, 
avec = 235 p m l  V, (7.13) I .,',=O = ?? p m t  V.  

O O rT=O 13 

O rizn O 
ri=' O O 

O O $;=O 

(7.14) 

Les autres coefficients, piézoélectriques, des rigidités élastiques et élasto-optiques, ne sont pas 
tous connus de sorte qu'il n'est pas possible de calculer exactement les coefficients électro- 
optiques et diélectriques effectifs. 

Les indices de réfraction ont été mesurés pour du SBN:25, du SBN:50 et du SBN:75. La 
biréfringence est notable, par exemple à la longueur d'onde de 633 nn et pour du SBN:50, ils 
valent n, = n2 =no = 2,31 et n3 = ne = 2,27 [168]. 

La photoconduction s'effectue par les électrons [164]. La longueur de diffusion mesurée le 
long de l'axe c^ sur un échantillon de SBN:6O est de [ 1661 : 

L = 0 , 2 0 p m  . (7.15) 
À la longueur d'onde de 514 nm, une efficacité quantique Q = 0,06 a été mesurée [169]. 

Cette faible valeur explique la faible sensibilité de ce matériau. La constante de temps de 
croissance de l'effet photoréfractif dépend de la concentration en dopant mais vaut typiquement 
z,Z = 1 J/cm2 [164]. 

7.4.2 Configuration d'utilisation 

Le coefficient électro-optique le plus grand est r,, et le coefficient diélectrique le plus faible est 
E,, . La meilleure configuration d'enregistrement est donc la configuration copropageante 
symétrique. Les faisceaux se propagent dans le plan ( y , ~ )  et sont incidents symétriquement par 
rapport à l'axe i, ou j ,  de sorte que le vecteur d'onde du réseau induit soit suivant l'axe 
cristallographique 2.  Ils sont polarisés dans le plan d'incidence c'est-à-dire extraordinairement. 
Étant donné les valeurs de la densité effective de pièges, l'angle 28 entre les faisceaux est faible 
et les polarisations sont suivant l'axe C. Le coefficient électo-optique utilisé est donc bien K , ~ .  

Le SBN s'utilise habituellement sans champ électrique appliqué. Le gain photoréfractif 
dépend du dopage mais est de l'ordre de r = 10 cm-' pour la configuration optimale [ 1641. 

7.5 Niobate de potassium, K N b 0 3  

7.5.1 Présentation et valeurs des paramètres 

Le niobate de potassium fait partie de la classe de symétrie mm2. I1 est ferroélectrique à 
température ambiante. Le dopant le plus couramment utilisé est le fer mais de nombreux autres 
ont été essayés [170, 1711. Le domaine de sensibilité s'étend du visible jusqu'à environ 1 pm. 
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O O %;==O 

O O $;=O 

O 0 p = O  

51 

42 

[ r u = " ]  = 

Pour un échantillon dopé au fer à 300 ppm, brut de croissance, les paramètres suivants ont été 
mesurés à 514 nm [170] : 

(7.16) 
Dans cet échantillon, la photoconduction s'effectue par les trous. En réduisant les échantillons, 
la photoconductivité devient électronique et les cristaux sont beaucoup plus sensibles. 

Le cristal est optiquement biaxe. Les coefficients électro-optiques à la température de 22°C 
et pour la longueur d'onde de 633 nm valent [ 1721 : 

a = 0,5 cm-'; Ne8 = 2 m-3 ; z,Z = 50 mJ/cm2. 

r p = o  - - 21 p m / V ,  
ru=o - 
23 - 7 , l p m I V ,  

r:!=' = 360 pm i V, 
ru=o  - 

5 ,  - 28 p m / V .  

avec = 35 pm i V, (7.17) 

7.5.2 Configurations d'utilisation 

Comme pour le titanate de baryum, le coefficient électro-optique le plus important est $!=O et la 
constante diélectrique la plus faible est E;;'. Pour mettre à profit ce coefficient, il faut utiliser la 
géométrie de la figure 33 avec un angle important, de l'ordre de 45", entre l'axe f et le 
vecteur d'onde du réseau, les faisceaux étant polarisés extraordinairement, c'est-à-dire dans le 
plan d'incidence. 

Le niobate de potassium semble plus intéressant que le titanate de baryum et le SBN pour 
travailler dans une configuration à 90" similaire à celle que nous avons décrite dans le 
paragraphe 7.3.2. En effet, pour les petits pas photoinduits qu'impose cette configuration, la 
variation d'indice induite est proportionnelle à r , , / ~ ~ ,  ; rapport qui est le plus fort pour le 
niobate de potassium. 

7.6 Tellurure de cadmium, CdTe 

7.6.1 Présentation et valeurs des paramètres 

Plusieurs semi-conducteurs de la classe de symétrie 43m ont été utilisés pour l'effet 
photoréfractif: l'arséniure de gallium, le phosphure d'indium et le tellurure de cadmium. Ce 
dernier est celui qui possède le plus fort effet électro-optique. Sans champ électrique appliqué il 
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;'=pi ?'=I ;\; 5'= 
.\/2/2 

est optiquement isotrope. Le dopage au vanadium [175] est le plus utilisé et rend le CdTe 
sensible dans la gamme de longueurs d'onde de 1 à 1,5 pm [176, 1771. 

La densité effective de centres photoréfractifs est de l'ordre de [ 1771 : 
(7.20) 

Le tenseur électro-optique ne comporte que trois coefficients, tous égaux. I1 a été mesuré à 
Nefl = 5 loz1 m-3 . 

la longueur d'onde de 1,06 pm [ 1751 : 
O 0 0  
O 0 0  

Frj=[:, avec r,, = 5 , 5 p m / V .  

Dans cette publication, il n'est pas précisé si cette mesure correspond à un matériau contraint ou 
libre. Dans ce qui suit, nous ne prendrons donc plus en compte l'effet élasto-optique. 

Les permittivités diéIectriques relatives à fréquence nulle et à déformations nulles sont 
[175] : 

'41 

0 0 5 1  

-11212 
&/2 O 

(7.21) 

( E : ] = [ !  il avec E,,  =10,3 . (7.22) 

L'indice de réfraction est élevé. À la longueur d'onde de 1,06 pm il vaut n = 2,82 [178]. 
À cette même longueur d'onde de 1,06 pm la photoconduction s'effectue majoritairement 

par les électrons. Quand la longueur d'onde croît, la compétition électron-trou augmente et à 
1,55 pm les trous deviennent majoritaires. La longueur de diffusion varie d'un échantillon à 
l'autre. Par exemple, pour un échantillon, il a été mesuré [I791 : 

L = 1,4 pm pour les électrons et L = O, 25 pm pour les trous. (7.23) 
L'efficacité quantique du processus d'excitation des charges est proche de 1. Ce matériau 

est donc très sensible, typiquement on a z,Z = 100 pJ/cm2 

7.6.2 Configurations d'utilisation 

I1 existe deux configurations communément utilisées dans lesquels les ondes sont 
copropageantes. Ce sont celles que nous allons présenter mais d'autres configurations à 90" ou 
avec des ondes contrepropageantes sont égaiement imaginables. 

7.6.2.1 Vecteur réseau selon i l  101 
Cette configuration est également appelée "efficacité de diffraction"; nous en verrons la raison 
lors de la présentation des cristaux de la famille des sillenites. La coupe de l'échantillon est 
représenté sur la figure 34. Les faisceaux sont incidents dans le plan (001) et entrent par une 

(7.24) 

(7.25) 
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(7.27) 
O 

11212 
4512 j ' =  

O 
Les nouveaux indices sont : 

n,. = n - An/2, 
nym = n + An]2, et toujours An = n3 r,, E,, . 
nz. = n ,  

(7.28) 



L'effet photoréfractif 

J+ Y' 

325 

--) Eo 

(1 i o )  

Figure 35 : Axes principaux induits par le champ appliqué dans la configuration dite "couplage d'ondes''. 

Nous supposons que les angles entre les faisceaux et l'axe y' sont petits et nous notons a, 
et a, les angles que font les vecteurs unitaires il et êz avec la direction de l'axe 2'.  Les ondes 
propres correspondent donc à = O" ou 90". Nous obtenons alors : 

T$ = r,, cos( a,)cos( a,) . (7.29) 
Encore une fois, seule la diffraction isotrope est possible. Une onde incidente ne peut plus 

être diffractée en une onde polarisée orthogonalement comme cela était possible dans la 
configuration précédente. 

y 

7.7 Famille des sillenites 

7.7. I Présentation et valeurs des paramètres 

Les cristaux de la famille des sillenites sont au nombre de trois : Bi12Ge020 (abrégé en BGO), 
Bi12Si020 (BSO), Bi12Ti02o (BTO). Ils sont de la classe de symétrie 23. Les propriétés 
photoréfractives de ces cristaux sont très proches de celles des semi-conducteurs vus ci-dessus. 
La plus grosse différence est qu'ils possèdent une activité optique forte. Les valeurs mesurées 
de l'activité optique à la longueur d'onde de 633 nm sont de [ 180-1 821 : 

p = 6"111111~' pour du BTO, 
p = 22"mm-' pour du BGO, 1 p = 2 3 " m - '  pour du BSO. 

(7.30) 

Nous ne pouvons donc pas négliger cette activité optique et devons la prendre en compte 
dans le calcul des coefficients de couplage. 

Ces matériaux sont sensibles dans le visible avec une sensibilité décroissant continûment 
de 480 nm à 700 nm. Ils s'utilisent souvent sans dopage particulier. La densité effective de 
pièges est alors de l'ordre de [183, 1841 : 

Nef = loz1 m-3 pour du BGO et, Nef = 10" m-3 pour du BSO ou du BTO. (7.31) 

Les absorptions sont typiquement de a = 1 cm-I à la longueur d'onde de 5 14 nm . Un dopage, 
par exemple au cuivre, permet augmenter la densité effective de pièges et l'absorption. 

Le tenseur électro-optique possède la même forme que pour les cristaux 43m (équation 
(7.21)). Les valeurs des coefficients électro-optiques que l'on trouve dans la littérature sont 
dispersées. Le BTO possède un effet plus fort que le BSO et ce dernier que le BGO. 
Typiquement les valeurs mesurées sont de [180, 181, 1851 : 

r,",' = 5 3  pm/V ; ri=' = 5,5 pm/V pour du BTO, 
ri=' = 4,l pm/V pour du BSO, 

= 3,6 pm/V pour du BGO. 
(7.32) 
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Les différences entre les coefficients libres et contraints, voir les valeurs pour le BTO, existent 
mais restent faibles. Les valeurs des coefficients nécessaires pour tenir compte de l'effet photo- 
élastique sont connues. Elles sont regroupées dans les références [69, 1861. La correction, bien 
que significative, étant faible et inférieure à la dispersion des valeurs trouvées dans la littérature, 
nous ne la prenons pas en compte ici. Les permittivités diélectriques relatives aux basses 
fréquences sont : 

E:'=' = 48 pour du BGO, 
E: = 56 pour du BSO, (7.33) 

L'indice de réfraction est très élevé. À la longueur d'onde de 514 nm, il vaut n = 2,6 pour du 
BGOetduBSOet n=2,7 pourduBTO [181, 1871. 

Les longueurs de diffusion varient dun échantillon à un autre. Elles sont les plus faibles 
dans le BTO. Typiquement, on a [loo, 1831 : 

(7.34) 
L'efficacité quantique du processus d'excitation des charges étant proche de 1, ces 

1 E: = 47 pour du BTO. 

L = 1 pm pour les BGO et BSO et L = 0,l pm pour le BTO. 

matériaux sont sensibles avec z,Z = 1 mJ/cm2. 

7.7.2 Ondes propres d'un matériau optiquement actif 

En appliquant un champ élecîxique aux sillenites, il apparaît une biréfringence linéaire. Afin de 
calculer les coefficients électro-optiques effectifs, il faut d'abord déterminer les ondes propres 
de ces matériaux qui sont optiquement actifs et linéairement biréfringent [72]. Le champ 
électrique et le déplacement électrique de l'onde optique sont reliés par [74] : 

(7.35) 
+ -  8" = E , [ & : ] E "  + y  r o t P  . 

Nous nous plaçons dans la base propre i", ?'' (lignes neutres) de la lame sans activité 

n+=n+6n/2 et n-=n-6n/2 . (7.36) 

(7.37) 

optique. Les deux indices, en l'absence d'activité optique, s'écrivent : 

Nous recherchons les ondes propres du milieu sous la forme : 

+ cc avec ki,p = ni,p O/C et 7 = ki,p 2". 1 -z(rn-k*&, ?) ( Ë," =0,5 2, A e  

En prenant des notations complexes, en ne conservant que les termes à l'ordre 1 en 6n et 
dans cette base, nous pouvons réécrire l'équation (7.35) sous la forme : 

où p est l'activité optique par unité de longueur, il la longueur d'onde dans le vide et où nous 
avons fait l'approximation divË,O = O  ce qui est une très bonne approximation car la 
biréfringence linéaire reste faible. 

En injectant cette expression dans l'équation de propagation de l'onde et en résolvant le 
système, nous obtenons les polarisations propres qui sont orthogonales et elliptiques. Dans la 
base X", y'' elles s'écrivent : 

a: étant l'ellipticité des polarisations. 
Les deux indices qui correspondent à chacune de ces polarisations sont : 

n,,p = n &0,5d- . (7.40) 
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On retrouve bien les cas limites, à savoir si le pouvoir rotatoire est nul les polarisations 
propres sont linéaires; si la biréfringence linéaire est nulle les polarisations propres sont 
circulaires. 

7.7.3 Configurations photoréfractives 

Les deux configurations les plus souvent employées sont les mêmes que pour les cristaux de la 
famille 43m et que nous avons décrites sur les figures 34 et 35. 

7.7.3.1 Vecteur réseau selon i l l01 
Dans cette configuration, figure 34, le champ électrique est appliqué suivant la direction 
cristallographique [IlO]. Les deux ondes se propagent dans le plan (001) et font un angle I 6  
avec l'axe [1 TO]. Pour alléger les calculs, nous faisons 6 = O ce qui est une excellente 
approximation du fait de la forte valeur de l'indice. La base qui nous a servi à définir les ondes 
propres, paragraphe 7.7.2, est donc telle que 4" 3 4' et j" = j '  avec 2' et 9' définis par 
l'équation (7.24). La biréfringence linéaire qui sert à définir l'ellipticité des ondes propres, 
équation (7.39), est donc 6n = An avec An donné par (7.25). Bien que le calcul puisse se 
mener à bien dans n'importe quelle base, nous exprimons tout dans la base cristallographique. 
Les polarisations propres sont d'après (7.39) et dans la base cristallographique : 

-1 + i a  (7.41) 

Nous trouvons les deux coefficients électro-optiques effectifs pour la diffraction isotrope. Ils 
sont opposés : 

1 

++ 1 - a 2  ~~ 1 - a 2  Cff =-- 2 r41 et yeff = + g r 4 1  ' 
l+a  

De même pour les coefficients de diffraction anisotrope, nous trouvons 

(7.42) 

(7.43) 
2 a  = 5;- z= -- I + a2 G I  . 

En l'absence de champ appliqué, polarisations propres circulaires a = 1, il n'y a que de la 
diffraction anisotrope dans cette configuration. Par contre pour un champ très fort la 
biréfringence linéaire domine la biréfringence circulaire, a = O ,  et il n'existe plus que de la 
diffraction isotrope. On retombe sur les résultats obtenus dans le paragraphe 7.6.2 pour le 
tellurure de cadmium. 

Sans champ appliqué, du fait de la forte biréfringence circulaire, les ondes d'écriture ne 
peuvent pas se diffracter sur le réseau inscrit dès que la longueur d'interaction est telle que 
pl > 7-c (voir paragraphe 4.4.2 et équation (4.41)). I1 n'y a donc pas de couplage d'ondes pour 
des matériaux un tant soit peu épais. Néanmoins si la longueur d'interaction est telle que 
pl < n, les ondes d'écriture peuvent se diffracter suivant le processus anisotrope. Pour 
analyser la diffraction, il faut décomposer chaque onde en deux ondes propres et résoudre un 
système de 4 équations couplées. Le couplage avec les ondes en entrée et en sortie du matériau 
doit se faire en considérant les lois de la réfraction. On peut ainsi montrer qu'on peut avoir du 
couplage d'ondes si l'échantillon est mince. Dans cette même configuration et avec un matériau 
mince, on peut également faire en sorte qu'une onde incidente polarisée linéairement conduise, 
en sortie du matériau, à une onde diffractée polarisée orthogonalement. 

7.7.3.2 ChamD électriaue selon iOOl]  
Le calcul des coefficients de couplage s'effectue sans difficulté de manière similaire à celle que 
nous avons employée pour la configuration précédente. Les deux ondes font un angle I6 avec 
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l'axe [i 101, figure 35. Pour alléger les calculs, nous faisons encore l'approximation e = 0. 
Nous avons donc 2" I 2' et i'' = 2' avec 2' et ?' donnés par l'équation (7.27). La 
biréfringence linéaire est maintenant 6n = -An12 avec An donné par (7.28). Les deux 
coefficients électro-optiques effectifs pour la diffraction isotrope ne sont identiques qu'en 
l'absence de biréfringence linéaire : 

a2 
1 + a Z  

et r$- = r,, - 
1 

5; = r41 3 
Les coefficients électro-optiques de diffraction anisotrope sont : 

(7.44) 

(7.45) <;+ = ê:'[[r]ir]ê+ =rdi- 

Sans champ appliqué, les coefficients de couplage dans cette configuration sont inférieurs 
de moitié à ceux obtenus dans la première configuration. L'efficacité de diffraction sera 
supérieure dans la première configuration, l'onde interagissant toujours avec un réseau, d'où le 
nom de cette première configuration dite parfois "rendement" ou "efficacité de diffraction". 
Contrairement à la première configuration, les coefficients de diffraction isotrope sont non nuls 
même en l'absence de champ appliqué. C'est la raison pour laquelle cette seconde configuration 
est également appelée "couplage d'ondes''. 

a 
1 + a 2 .  
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L’optique non linéaire et ses matériaux 

Holographie spectro-temporelle 

J.-L. Le Gouët 

Laboratoire Aimé Cotton, UPR 3321 du CNRS, Centre Scient$que d’Orsay, 
bâtiment 505, 91 405 Orsay cedex, France 

Résumé : L’utilisation d’un matériau photosensible sélectif en longueur d’onde permet d’étendre à la 
dimension spectro-temporelle les concepts de l’holographie, d’habitude restreints aux seules 
dimensions spatiales. Après avoir examiné le principe de l’enregistrement dans un tel matériau nous 
dressons un bref inventaire de quelques expériences réalisées ou projetées en vue d’applications au 
stockage et au traitement optique de l’information. 

1. INTRODUCTION 

Alors que la photographie enregistre la distribution d’intensité de la lumière, c’est une 
cartographie complète (. holo D = tout entier) du champ électromagnétique que réalise 
l’holographie par le biais d’une gravure interférentielle. Encore enregistre-t-on seulement une 
répartition spatide. Celle-ci suffit à décrire complètement un champ monochromatique mais 
le matériau photosensible, en général peu sélectif en longueur d’onde, est impuissant à 
enregistrer l’information contenue dans la distribution spectro-temporelle d’un champ 
pol ychromatique. 

Le présent exposé traite d’holographie réalisée dans des matériaux tout différents, 
capables de sélectivité en longueur d’onde à l’échelle microscopique. Avec la dimension 
spectrale, c’est aussi la dimension temporelle, conjuguée de la première, qui s’ajoute à la 
cartographie du champ. Ces propriétés se paient par l’inconvénient d’un fonctionnement à très 
basse température. Quelles applications pourraient s’accommoder d’une telle contrainte? 
Puisqu’une dimension est ajoutée au volume de stockage, on envisage d’emblée la réalisation 
de mémoires optiques rapides de grande capacité. D’autre part, les propriétés de traitement 
optique du signal déjà rencontrées en holographie spatiale méritent d’être étendues au 
domaine spectro-temporel. Enfin, on cherche à exploiter les fonctionnalités que les 
hologrammes spectro-temporels partagent avec les modulateurs acousto-optiques, combinant 
comme eux sélectivité spectrale et spatiale, mais avec des bandes passantes et des produits 
temps x bande passante bien supérieurs. 

Les notions d’holographie évoquées dans l’introduction sont précisées dans le 
paragraphe2. Le paragraphe3 décrit les mécanismes physiques mis en jeu dans un 
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enregistrement sélectif en longueur d’onde. Dans le paragraphe 4 sont discutées des 
applications où des hologrammes monochromatiques sont enregistrés à différentes longueurs 
d’onde. La dimension temporelle est introduite dans le paragraphe 5 et les potentialités en 
termes de traitement optique spectro-temporel sont présentées dans le paragraphe 6. 

Nous laisserons de côté la propriété de sélectivité de Bragg qui, dans le cas de 
l’holographie en volume, permet de réaliser une certaine discrimination spectrale [I]. Celle-ci 
repose sur un filtrage en longueur d’onde interférentiel lié à l’épaisseur du réseau enregistré 
dans le matériau photosensible. 

2. ENREGISTREMENT DU CHAMP 

Lors de l’enregistrement d’un hologramme conventionnel, un point r d’un matériau 
photosensible est éclairé par les champs monochromatiques objet et référence a(r) et b(r). La 
gravure effectuée en ce point est proportionnelle au produit a(r>b*(r). Le signal émis par ce 
point, lorsqu’il est interrogé par un champ de lecture c(r), est proportionnel à a(r)b*(r)c(r) 
(figure 1.a). Cette expression reflète le caractère local de l’émission, dans l’espace des 
positions : le signal émis au point rest fonction de l’enregistrement effectué en ce point. 

Figure 1 : Holographie conventionnelle, source monochromatique (a). Holographie spectro-spatiale dans un 
matériau sélectif en fréquence, source polychromatique (b). Holographie spectro-spatiale produite par des 

champs dépendant du temps (c). 

En général la localité ne se manifeste pas dans l’espace des fréquences temporelles. Par 
exemple, à condition de satisfaire la condition d’accord de phase, on peut fort bien relire à 
l’aide d’un laser hélium-néon un hologramme gravé par le faisceau vert d’un laser à argon 
ionisé, I1 existe pourtant des matériaux photosensibles où la propriété de localité se rencontre 
également dans l’espace des fréquences temporelles. Dans un tel matériau sélectif en 
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fréquence, il faut, pour définir un point, compléter ses coordonnées spatiales r par sa 
fréquence temporelle v (figure 1.b). On peut alors mettre en oeuvre des champs 
polychromatiques qui au point (r, V) sont caractérisés par les amplitudes 2 (r, v), b (r, v), 
E (r, v). La gravure en (r, V) est proportionnelle à ii (r, V) b *(r, V) et la contribution de ce 
point spatio-spectral au signal holographique est donnée par [2] : 

La composante spectrale du faisceau sonde à la fréquence v est diffractée par la composante 
de même fréquence du hologramme, et par elle seule. 

Les amplitudes spectrales et temporelles ? ( r ,  V) et f(r, t) des champs lumineux sont 
reliées entre elles par transformation de Fourier suivant l’équation : 

f ( r ,  t) = jdv?(r,v) exp 2 imt  

Substituant cette relation dans l’équation 1, on exprime l’amplitude temporelle du signal sous 
la forme : 

s(r, t) = a(r, t)* b(r, t) €3 c(r, t) (3) 

où * et @ désignent respectivement la corrélation et la convolution des profils temporels des 
ondes excitatrices. Si la référence d’écriture b(r, t) et l’onde de lecture c(r, t) sont brèves et se 
propagent dans la même direction, le signal se réduit à a(r, t), il reproduit fidèlement le profil 
temporel du champ objet enregistré. En particulier on retrouve, entre l’onde de lecture et le 
signal, le même décalage qu’entre la référence b(r, t) et l’objet a(r, t). On reconnaît le 
phénomène d’écho de photon stimulé[3], mis en évidence en 1978 dans le contexte de 
l’excitation résonnante d’une transition atomique et analogue au processus d’écho de spin 
rencontré en résonance magnétique nucléaire. 

3. << HOLE BURNING >> SPECTRAL 

Les hologrammes conventionnels sont en général gravés sous forme de réseaux d’indice dans 
des matériaux quasi transparents, ce qui permet en principe d’atteindre une efficacité de 
diffraction élevée. L’holographie spectro-temporelle requiert une sélectivité spectrale que ne 
présente pas l’indice de réfraction mais que possède en revanche le coefficient d’absorption 
des matériaux refroidis à très basse température. 

Lorsque des chromophores (ions ou molécules) sont dispersés dans un solide, leurs 
niveaux d’énergie interne sont déplacés par interaction avec l’environnement. Dans un cristal 
parfait, des centres absorbants, tous disposés identiquement par rapport au réseau cristallin, 
subiraient tous le même déplacement de niveaux. Leurs raies d’absorption seraient toutes 
identiques, centrées à la même fréquence, et posséderaient toutes la même largeur appelée 
largeur homogène et notée rho,. Dans une matrice réelle, dont le réseau présente du désordre 
et des défauts, chaque site d’insertion donne naissance à un déplacement spécifique de la 
fréquence de transition. Les raies d’absorption individuelles, toujours caractérisées par une 
largeur commune rho,, se trouvent distribuées sur un intervalle spectral de largeur rink,, 
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fréquence vL ‘I 
Figure 2 : Des centres absorbants à deux niveaux d’énergie a et b sont excités à la fréquence vb À gauche: 

distribution spectrale des populations des deux niveaux après excitation. A droite: modification du profil de la 
bande d’absorption. On a représenté les raies homogènes de largeur r,,,, dont l’enveloppe constitue la bande de 

largeur inhomogène rinh. 

appelée largeur inhomogène. À basse température, le spectre inhomogène reste large 
cependant que les spectres individuels des chromophores dopants s’affinent considérablement. 
À 10K, la largeur homogène Th,,,, peut être de IO3 à IO9 fois plus petite que la largeur 
inhomogène rinh.  
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Figure 3 : Élargissement homogène de la raie à &-SO 0-0 de la porphyrine-base dispersée dans différentes 
matrices organiques 

I1 a fallu attendre l’invention du laser pour confirmer expérimentalement cette 
description. En effet la sous-structure homogène d’un spectre d’absorption n’est pas 
directement accessible. Le profil enregistré par spectroscopie linéaire conventionnelle est 
toujours affecté par l’élargissement inhomogène. Avec l’avènement du laser ont été 
inaugurées les techniques de spectroscopie de saturation qui, pour la première fois, ont donné 
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accès à rho,. Il s’agit de processus en deux étapes. Accordé à la fréquence VL, un laser 
monochromatique illumine tout d’abord I’échantillon et porte dans le niveau supérieur de la 
transition les centres absorbants dont la fréquence coïncident avec VL à rho ,  près. On peut 
alors analyser, par exemple à travers un Fabry-Perot, le spectre d’émission des atomes ainsi 
excités. C’est la technique d’aflnement defluorescence ou Fluorescence Line Narrowing. Par 
ailleurs, le dépeuplement du niveau fondamental et le peuplement corrélatif du niveau excité 
se traduisent par une réduction de l’absorption sur l’intervalle spectral atteint par le laser. C‘est 
le phénomène de hole burning spectral. La technique d’absorption saturée consiste à analyser, 
par transmission d’un faisceau monochromatique accordable, ce << trou D de largeur 2 X r h o m  

creusé dans le profil de la bande d’absorption. D’abord appliquées aux vapeurs atomiques, où 
l’élargissement inhomogène est produit par l’effet Doppler [4], ces méthodes spectro- 
scopiques se sont ensuite étendues aux solides [5-71. 

La figure 3 présente un exemple de résultats obtenus par spectroscopie de saturation, sur 
la transition 0-0 d’un colorant organique, la porphyrine. Il s’agit d’une étude de la 
variation de rho,  en fonction de la température T, la porphyrine étant insérée dans différents 
matériaux [8]. L‘élargissement en fonction de T dépend beaucoup de la nature de matrice 
hôte. À 1 K, la largeur homogène ne dépasse pas 10 MHz dans un cristal de n-decane mais 
atteint 600 MHz dans une matrice amorphe de méthyltétrahydrofurane. Lorsque la 
température tend vers zéro, toutes les courbes convergent vers la largeur naturelle de la raie, 
égale à la moitié de l’inverse de la durée de vie du niveau supérieur de la transition. Il est 
remarquable que la contribution de la matrice à l’élargissement homogène disparaisse à T = O, 
alors même que subsiste le déplacement inhomogène de la fréquence de transition. Ceci 
reflète les caractères dynamique de l’un et statique de l’autre. 

Lorsque le centre absorbant est porté dans un état excité, sa distribution électronique se 
modifie. La matrice hôte doit se déformer pour s’ajuster à cette transformation et atteindre un 
nouvel état d’équilibre. Le couplage entre la transition électronique et le réarrangement de la 
matrice est connue sous le nom de couplage électron-phonon. En raison de ce phénomène, la 
composante purement électronique de la raie homogène, dite raie ù zéro phonon, de largeur 
rhom,  est flanquée sur son aile bleue d’une bande latérale de phonon, beaucoup plus large. 
L’élévation de la température a pour effet non seulement d’élargir la raie à zéro phonon mais 
surtout de l’effacer rapidement au profit de la bande latérale de phonon. 

En permettant de modifier localement le profil d’absorption, le hole burning spectral 
apparaît comme un mécanisme potentiel d’enregistrement sélectif en fréquence. Cependant, 
lorsque les centres actifs se comportent comme de simples systèmes à deux niveaux d’énergie, 
ils reviennent rapidement à leur état fondamental et le trou spectral s’efface. En revanche des 
canaux de phototransformation peuvent s’ouvrir dans le niveau excité de centres actifs plus 
complexes. Alors l’état final du système diffère de son état fondamental initial et le trou 
creusé dans le profil de la bande d’absorption peut survivre pendant des heures, voire des 
jours entiers, à basse température [7]. Nous désignerons dans la suite sous le sigle PSHB 
(persistent spectral hole burning) les matériaux qui possèdent cette propriété. 

La bande d’absorption se comporte comme une véritable plaque photographique dans 
l’espace des fréquences. La largeur inhomogène représente la dimension de la plaque 
tandis que le << grain de l’émulsion B est donné par rho,. Deux grandes classes de matériaux 
ont été explorées, qui correspondent à des valeurs très différentes des paramètres r i n h  et rhom. 
Dans le cas des molécules organiques dispersées dans des verres ou des polymères, la largeur 
inhomogène atteint plusieurs THz tandis que la largeur homogène varie entre quelques 
dizaines de MHz et quelques GHz à la température de l’hélium liquide. Le nombres de points 
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séparables à l’intérieur du profil d‘absorption varie donc entre lo3 et 10’. Dans le cas des ions 
de terres rares insérés dans des cristaux inorganiques, la largeur inhomogène varie entre 
quelques GHz et quelques centaines de GHz suivant la régularité du réseau cristallin. La 
largeur homogène est typiquement de l’ordre de 100 KHz à 5 K, mais peut descendre jusqu’à 
100 Hz à 1.4 K [9]. 

La figure 4 illustre quelques mécanismes susceptibles de maintenir la gravure au delà de 
la durée de vie radiative du niveau supérieur de la transition optique. Le premier représente 
une transformation photochimique dans la chlorine, un dérivé de la porphyrine. Lorsque la 
molécule est portée dans le premier état électronique excité par absorption à 634 nm, les deux 
protons au centre du cycle polypyrrolique peuvent subir une rotation de 90” qui déplace la 
fréquence de transition à 578 nm. Lors du retour à l’état fondamental, le déficit d’absorption à 
la fréquence d’excitation est alors préservé. La transformation chimique est irréversible, tout 
au moins tant que le matériau est maintenu à basse température. Cependant le rendement 
quantique -probabilité de réaction par photon absorbé- est très faible, de l’ordre de lo”, et la 
molécule excitée revient préférentiellement vers son état initial sans subir de transformation. 
Un autre facteur contribue à ralentir la gravure. Au lieu de revenir directement à l’état 
fondamental, la molécule relaxe, avec une probabilité de l’ordre de 90%, vers le niveau triplet 
de l’état électronique excité. D’une durée de vie de plusieurs dizaines de ms, ce triplet 
constitue un goulot d’étranglement dans le processus de pompage optique et empêche la 
molécule d’être rapidement disponible pour un nouveau cycle d’excitation. En conclusion, la 
probabilité de phototransformation d’une molécule ne dépasse pas quelques s-’, quelle 
que soit l’énergie lumineuse disponible. Un mécanisme plus efficace serait une 
phototransformation à deux photons de couleurs différentes qui, outre qu’elle supprimerait les 
temps morts, assurerait aussi la fixation de la gravure [ 101. 
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Figure 4 : Exemples de mécanismes de maintien du << hole burning >> spectral dans les matériaux organiques et 
les ions de terres rares. 

Dans les ions de terres rares d’autres processus permettent de sauvegarder la gravure 
spectrale effectuée par << hole burning ». Ainsi, dans l’ion Europium Eu3+ [ 111, l’excitation sur 
la transition 7Fo-5Do modifie par pompage optique la répartition ionique entre les sous-niveaux 
hyperfins du fondamental 7Fo. Le retour à l’équilibre thermique de cette distribution demande 
plusieurs heures pendant lesquelles la gravure est préservée. La largeur inhomogène 
disponible est limitée à quelques GHz à cause du chevauchement des raies associées aux 
différents sous-niveaux hyperfins. On peut aussi tirer parti de la présence d’un niveau 
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métastable vers lequel relaxe l’ion excité optiquement avant de retourner au fondamental. 
C’est le cas dans l’ion Thulium Tm3+ [ 121 où la gravure ne subsiste cependant pas plus d’une 
dizaine de millisecondes, durée de vie du niveau intermédiaire 3F4. Avec une largeur 
homogène de quelques kHz seulement à 1.5 K on peut espérer distinguer jusqu’à lo’ canaux 
spectraux sur une largeur inhomogène de l’ordre de 10GHz comme celle qu’on rencontre 
dans Tm3+:YAG. Des recherches très récentes font apparaître une bande d’absorption de 
270 GHz dans Tm3+:YLuAG, dont la matrice cristalline est un peu plus désordonnée que le 
YAG. Le nombre de canaux spectraux accessibles atteint alors lo9 à 1.5 K. La grande finesse 
de la raie homogène se paie par une très faible force d’oscillateur, de l’ordre de IO-’, qui 
contraint à mettre en oeuvre des flux lumineux élevés. Dans le cas précis d‘un cristal dopé 
O. lat % Eu3+: Y2SiOs l‘exposition requise pour creuser jusqu’à saturation un trou 
monochromatique est de 8 mJ/cm2 environ [ 131. 

La gravure n’implique pas seulement des mécanismes internes aux centres absorbants. 
Ainsi a-t-on creusé des trous spectraux de plusieurs heures de durée de vie dans la bande 
d’absorption à 793 nm de l’ion Tm3’, lorsque celui-ci est inséré dans une matrice de CaF2: D-. 
La migration d’ions D- vibrationnellement excités par transfert d’énergie explique 
vraisemblablement cet effet [ 141 (figure 5). La largeur d’un trou atteint 20 MHz environ, pour 
une largeur inhomogène de 20 GHz. 

CaF, : Tm 3t: D- 

Figure 5 : Mécanisme probable de gravure dans CaF2: Tm3’: D‘. Dans le cristal excité sur la transition à 793 nm 
du thulium, l’ion D- quitte un site pour migrer vers une autre position stable. 

4. HOLOGRAPHIE SPATIALE SÉLECTIVE EN LONGUEUR D’ONDE 

Dans le paragraphe précédent nous avons examiné le mécanisme physique d’enregistrement 
sélectif en longueur d’onde en laissant de côté les dimensions spatiales du matériau utilisé. En 
fait le volume spatial de mémoire reste tout entier disponible à chaque longueur d’onde. Dans 
la perpective du stockage optique à grande capacité, des démonstrations de mémoires de pages 
à trois dimensions ont été réalisées [13, 151. Les informations contenues dans une page 
spatiale à deux dimensions sont gravées ou lues en parallèle. Chaque page est caractérisée par 
une adresse spectrale qui constitue la troisième dimension. 

La technique d’enregistrement et de lecture, représentée sur la figure 6, ne se distingue de 
l’holographie conventionnelle que par l’utilisation d’un laser accordable en fréquence qui 
permet d’accéder séquentiellement aux différentes adresses spectrales. La profondeur du trou 
spectral creusé par le laser monochromatique dépend de l’énergie reçue. Comme la 
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distribution spatiale de l’énergie reçue est déterminée par la figure d’interférence des 
faisceaux objet et référence, un hologramme d’absorption s’inscrit dans le matériau 
photosensible suivant la distribution spatiale du << hole burning >> spectral. Le hologramme 
existe seulement à la longueur d’onde de la lumière de gravure. Quand un laser sonde est 
accordé à cette longueur d‘onde, son faisceau est diffracté. I1 ne rencontre plus 
l’enregistrement dès que sa fréquence s’écarte de plus de 2ïhom de celle du laser de gravure. La 
sélectivité du << hole burning >> est locale par essence et n’a aucun rapport avec la sélectivité de 
Bragg conventionnelle, qui dépend de l’épaisseur de l’échantillon. Chaque réseau gravé par 
<< hole burning >> spectral n’occupe donc qu’un canal de largeur 2ThOm dans l’espace des 
fréquences. Au sein d’un matériau de largeur inhomogène rZnh, peuvent cohabiter rJ(2rhOm) 
hologrammes indépendants. Chacun se construit sur un groupe de centres actifs spécifique et, 
dans un matériau parfait tout au moins, l’efficacité de diffraction de chacun d’eux est 
indépendante de leur nombre. Elle peut atteindre quelques pour cent. Ce comportement, 
caractérisique d’un enregistrement multicanal, diffère de celui du multiplexage en fréquence 
dans un photoréfractif. Dans ce dernier cas en effet, les réseaux gravés à différentes longueurs 
se partagent l’efficacité de diffraction maximum disponible. L’efficacité de diffraction sur 
chaque hologramme décroît alors comme l’inverse du carré du nombre de hologrammes 
multiplexés. 

Figure 6 : Schéma de principe d’une mémoire de pages à trois dimensions, une de longueur d’onde et deux 
d’espace. 

La première étude a été réalisée à ETH Zürich par le groupe de U. Wild dans un matériau 
organique, la chlorine, dispersée dans un film de polyvinylbutyral de 65 pm d’épaisseur, sur 
une surface de un pouce carré. Dans cette mince feuille ont été stockées 6000 pages de 20x20 
pixels, réparties sur les 4 THz de largeur de la bande d’absorption à 634 nm [15]. La vitesse 
d’accès aux adresses spectrales reste très faible en raison des difficultés rencontrées pour 
balayer un laser monochromatique sur un aussi grand intervalle. Par ailleurs la faible efficacité 
quantique du processus photochimique de gravure requiert des expositions de longue durée. 
Même réduite à 4 secondes par page, la durée cumulée des 6000 expositions atteint plus de 6 
heures! Sur la transition ’F,,-’DO à 580 nm dans l’ion de terre rare Eu3+ inséré dans un cristal de 
YzSiOs l’efficacité quantique de photo-transformation est environ IO3 fois plus grande, la 
largeur inhomogène de la bande d’absorption 10’ fois plus petite pour un nombre de canaux 
spectraux au moins 10 fois plus élevé que dans l’échantillon organique précédent. 
L’enregistrement et la lecture cinématographiques en temps réel ont pu être démontrés dans 
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un tel matériau à l'occasion d'une collaboration entre des groupes de NTT et Olympus 
Co.[13]. Cependant la très grande stabilité du laser (IO-'*) et la basse température (7K) restent 
prohibitives pour un domaine d'application où des techniques beaucoup moins complexes et 
coûteuses continuent à progresser. 

Se tournant vers des applications plus spécialisées, on pourrait exploiter l'association des 
coordonnées de fréquence et d'espace, afin de réaliser par exemple des opérations de balayage 
angulaire rapide, d'analyse spectrale, de corrélation. Des architectures à base de dispositifs 
acousto-optiques possèdent ces fonctionnalités mais les performances des matériaux PSHB 
permettent de concevoir des processeurs optiques dotés d'une bande passante 10 à 50 fois plus 
grande et d'un produit temps x fréquence considérable. L'exemple de l'analyse spectrale à 
large bande instantanée et haute résolution [16] est schématisé sur la figure 7. I1 consiste à 
séparer spatialement les composantes spectrales d'un faisceau lumineux modulé par un signal 
radiofréquence. Pour ce faire on tire parti de la possibilité de graver, dans un même cristal 
PSHB, rih/(2rhom) réseaux de Bragg indépendants. Chaque réseau enregistré à la fréquence 
v'") est caractérisé par un vecteur spécifique k2(n)- ki(") défini par les vecteurs d'onde k1'") et 
kz(") des deux faisceaux de gravure. Supposons que tous les vecteurs d'onde ki'") soient 
orientés dans la direction commune kl. Alors les différentes composantes spectrales v(") d'un 
faisceau polychromatique incident suivant ki seront séparées et diffractées dans les directions 
k2(n). Elles pourront être détectées simultanément sur une matrice de photodétecteurs. I1 faut 
souligner encore une fois que le filtrage spectral, dans un matériau PSHB, n'est pas lié à la 
sélectivité de Bragg mais au caractère résonnant de l'absorption à l'échelle atomique. À titre 
d'illustration, fixons comme objectif une résolution de 10 MHz, aisément accessible dans un 
matériau composé d'ions de terre rare. Pour atteindre la même résolution par sélectivité de 
Bragg, un cristal de LiNbOs de 6 mètres de long, utilisé en configuration de 
contrepropagation, serait nécessaire. 

7 0  
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Figure 7 : Principe de la séparation angulaire des fréquences temporelles. Dans un premier temps les réseaux de 

Bragg monochromatiques sont gravés sous différentes incidences. Ils sont alors disponibles pour diffracter 
différentes fréquences dans différentes directions. 

La dimension temporelle est pour l'instant absente de cet exposé. Pourtant fréquence et 
temps, variables conjuguées, sont étroitement liées et nous n'avons pu ignorer la dimension 
temporelle qu'en supposant implicitement que les durées mises en jeu pour la gravure, le 
balayage de fréquence ou la lecture, étaient toutes très supérieures à l'inverse de la largeur 
homogène. Nous montrons dans le paragraphe suivant qu'il est possible de faire l'économie 
de cette hypothèse. 
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5. ASPECTS DYNAMIQUES 

Par la méthode d’adressage en longueur d’onde décrite dans le paragraphe précédent, on 
accède successivement aux différents canaux spectraux définis dans la bande d’absorption du 
matériau mémoire. Le balayage séquentiel de ces adresses est représenté sur la figure 8. Si le 
temps passé à chaque adresse est noté T, alors une adresse occupe un intervalle spectral au 
moins égal à y’. La vitesse de transfert des données, égale elle aussi à y’, semble entrer en 
conflit avec la capacité de mémoire. En effet, la séparation des adresses spectrales, réparties 
sur l’intervalle rid, exige que le produit du nombre d’adresses par la vitesse de transfert soit 
inférieur à ri”,,. Cette observation, si elle était correcte, conduirait à une vitesse d’accès 
maximale rhom-’ dans une mémoire dont on exploiterait la pleine capacité Tinh/Thom. Nous 
allons montrer cependant que les enregistrements peuvent se chevaucher dans l’espace des 
fréquences sans que cela nuise à leur lisibilité. C’est une propriété de multiplexage analogue à 
celle qu’on rencontre en holographie spatiale conventionnelle. Elle ne doit pas surprendre. 
Tout comme en holographie spatiale on enregistre la distribution spatiale du chump lui-même 
et non celle de son intensité, c’est bien la distribution spectrale du champ qu’on enregistre 
dans le matériau PSHB. 

Lorsque les champs de référence et de lecture sont deux ondes planes de même direction 
de propagation et de durée inférieure à ri,,,,-’, leur spectre est plat sur l’intervalle de gravure et 
le produit de leurs amplitudes spectrales prend la forme : 

- 
b *(r, v) E (r, v)= exp-2imt, (4) 

où t,, désigne la séparation temporelle entre les deux impulsions. D’après les équations 1- 4 , 
s(r, t) reproduit alors la forme de l’objet a(r, t), à la translation de t,, près. Le hologramme 
Fi (r, v) b *(r, v) associé à cet objet s’étend sur un intervalle spectral au plus égal à rinh, sur 
lequel il est enregistré avec la résolution Thom. Cela correspond dans le domaine temporel, 
d’après les propriétés de la transformation de Fourier et compte tenu de la brièveté de 
l’impulsion référence, à un objet de durée maximale rho,,-’ dont la structure est sauvegardée 
avec la résolution riil. Un train de ri,,,, /Thom impulsions de durée T,,,,,-’ satisfait ces conditions 
et représente bien une capacité maximale de T,,,,, /rho,,, adresses explorées à la vitesse 
maximale Ti,,,,, vitesse ri,,,, /Thom fois plus élevée que ne le permettraient des adresses spectrales 
séparées. 

Une telle cadence de transfert dépasse cependant les performances de la plupart des 
dispositifs électroniques et on cherche plutôt à obtenir une vitesse intermédiaire entre Fi,,,, et 
rhom . L’holographie spectro-temporelle permet d’atteindre cet objectif. En effet, il n’est pas 
nécessaire d’utiliser des impulsions courtes pour exploiter la pleine capacité de la mémoire, 
tout en atteignant une vitesse très supérieure à Thom. On peut restituer un champ objet spatio- 
temporel a(r, t) si les deux conditions suivantes sont vérifiées : 
- le produit Fi (r, V) b *(r, V) s’étend sur un intervalle inférieur à rid et il ne présente pas de 
structure plus étroite que Thom. 
- le produit des spectres référence et lecture se réduit à b *(r, v) E (r, v)= exp-2imt2, sur 
l’intervalle de gravure. 
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temps 

temps 

Figure 8 : Les données atteignent ou quittent la mémoire à la vitesse T-’ (a). Leur séparation spectrale limite le 
nombre des adresses à rInhT (b). Par multiplexage on atteint pourtant la capacité d’adresses maximale Snh/rhom à 

la vitesse rinh (c). 

Sans faire appel à des impulsions brèves, on peut satisfaire ces conditions à l’aide de champs à 
glissement linéaire de fréquence de la forme exp2in(v0+at)t. Les données sont alors gravées et 
lues sur un intervalle spectral de largeur aT/2 pendant la durée T du balayage. Par cette 
méthode ont été stockés expérimentalement 1760 bits sur un intervalle de 900 MHz [17] dans 
un échantillon de Tm3’:YAG. La séparation spectrale des données aurait limité la vitesse de 
transfert à 900/1760= 0.5 Mbitds. Le multiplexage spectral a permis d’atteindre une vitesse de 
20 Mbits/s. Pour cela on a dû multiplexer environ 40 adresses spectrales en chaque point du 
profil d’absorption, suivant le schéma de la figure 8c. 

N- N -M positions spectrales 
‘enregistrement TI.! i i i i i i i v I+- Nf -+I 

adressage spatial 
non-mécanique (AO) 

I 

positions spatiales Nx x Ny x Nf 
d‘enregistrement 103x 1 0 ~ ~  io5 

Figure 9 : Schéma de principe d’une mémoire à trois dimensions à accès séquentiel rapide (ODRAM). 
Chaque position spatiale est occupée par lo5 adresses spectrales. Ce groupe d’adresses serait parcouru à une 

vitesse comprise entre 10 et 1000 Mbits/s. Les 103x103 positions spatiales, réunies sur une petite surface 
d’environ 7 cm2, pourraient être explorées à l’aide d’un déflecteur acousto-optique. 

T. Mossberg, qui a réalisé ce travail à l’université d’Oregon à Eugene insiste sur deux 
autres propriétés de ce type d’enregistrement. D’une part, en ajoutant la dimension spectrale 
au volume de mémoire on atteint des densités spatiales élevées : 1.2 Gbits/cm* dans cet 
exemple, alors qu’un dixième seulement de la bande d’absorption est occupée. D’autre part on 
accède à un si grand nombre de données en éclairant un seul point de l’échantillon, sans 
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déplacement mécanique, que la dimension spectrale peut constituer à elle seule un axe 
rapide >> de grande capacité. Mossberg tient le raisonnement suivant. Compte tenu des 

limites imposées par le bruit, il faut environ n = 104atomes pour enregistrer 1 bit. Par ailleurs 
l’intensité du signal est optimale dans un échantillon de densité optique voisine de 1. I1 en 
résulte une valeur maximale de la densité surfacique des données enregistrées. Dans une 
mémoire orientée vers le stockage d’images bidimensionnelles de haute définition, on 
s’accommode de cette contrainte en élargissant le spectre du laser. On atteint ainsi davantage 
de centres actifs à travers un élément de surface et on réduit de ce fait l’aire requise pour 
produire le signal minimum détectable. L’amélioration de la résolution spatiale se paie par 
une dégradation de la résolution spectrale. Les centres actifs disponibles se partagent entre des 
canaux spectraux moins nombreux. Au contraire, et c’est l’objectif visé par Mossberg, on peut 
choisir d’accroître le nombre N, d’adresses spectrales accessibles en un seul point éclairé. La 
surface à réserver à chaque pile d’adresses spectrales est alors déterminée par le nombre total 
nN, d’atomes requis, divisé par la densité surfacique des atomes actifs dans une lame de 
densité 1 [18]. Pour N,= lo5 dans Tm”:YAG la surface nécessaire pour chaque pile est 
environ 400 pmz. Sur une plaque de 1 pouce carré on peut rassembler lo6 piles spectrales, 
adressables en lops  environ par déflecteur acousto-optique, et réaliser ainsi une unité de 
mémoire de 10 gigaoctets, avec une vitesse de transfert de quelques dizaines de Mbits/s à 
l’intérieur de chaque pile de lo5 adresses, et un temps de latence de lops  pour la 
commutation entre les points. Une telle mémoire, dont le principe est schématisé sur la figure 
9, offrirait la capacité d’un support magnétique avec une vitesse d’accès beaucoup plus 
élevée. S’appuyant sur ce schéma, un prototype de mémoire séquentielle rapide est en cours 
de réalisation dans le cadre de la «startup company)) TEMPLEX à Eugene. 

En examinant le problème de la vitesse de transfert dans une mémoire sélective en 
fréquence nous avons rencontré des propriétés liées à la cohérence dans le domaine spectro- 
temporel. Le parallèle entre espace et temps/fréquence se poursuit dans le paragraphe suivant. 
Des architectures familières en holographie spatiale sont adaptées à la conception de 
processeurs optiques spectro-temporels. 

6. PROCESSEURS SPECTRO-TEMPORELS 

Dans le paragraphe 5 nous avons considéré la situation où la référence d’écriture b(r, t) et 
l’onde de lecture c(r, t) sont des impulsions brèves qui se propagent dans la même direction. 
Le signal se réduit alors à a(r, t- t2J et reproduit fidèlement le profil temporel du champ objet 
enregistré. C’est la configuration choisie pour réaliser une mémoire. Plus généralement 
l’équation 3 présente une forme similaire à celle qui, en holographie de Fourier, constitue la 
base de la conjugaison de phase ou de l’intercorrélation d’images [19]. La coordonnée 
temporelle y joue le rôle tenu par les coordonnées d’espace en holographie conventionnelle. 
La situation équivalente à celle de la conjugaison de phase se manifeste lorsque a(r, t) et 
c(r, t) sont des impulsions brèves. Dans le domaine temporel, l’hologramme réalise alors une 
opération de renversement du temps, construisant b*(r, -t) à partir du champ enregistré b(r, t). 
À la correction de distorsion par conjugaison de phase répond, dans le domaine spectro- 
temporel, la correction de dispersion par inversion du temps [20]. L’opération 
d’intercorrélation est effectuée lorsque a(r, t) est une impulsion brève. L‘équation 3 se réduit 
alors à l’expression : 

s(r, t) = b(r, t)*c(r, t) ( 5 )  
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qui fait apparaître le signal comme la corrélation entre la forme temporelle c(r, t), présentée à 
l’entrée du corrélateur, et la référence b(r, t), enregistrée dans la mémoire PSHB. 

Le matériau PSHB travaillant comme un processeur optique se distingue par une bande 
passante instantanée qui, dans les ions de terres rares, dépasse 100 GHz avec un produit temps 
x bande passante supérieur à lo6 et, dans les matériaux organiques, dépasse 4 THz avec un 
produit temps x bande passante de l’ordre de lo4. En outre les dimensions spatiales du 
processeur restent disponibles, par exemple pour combiner la sélectivité angulaire au 
traitement temporel. 

hologramme 
de imagel(x,y) 

tramel(t)*ttramez(t) 

Figure 10 : Principe du corrélateur de trames. À gauche, corrélaieur spatial conventionnel : la transformée de 
Fourier de l’image d’entrée bidimensionnelle imagez(x,y) est diffractéesur le hologramme de Fourier de l’image 
de référence; le signal de corrélation est détecté sur une matrice CCD. A droite la porteuse optique, modulée par 

la trame d’entrée tramel(t), est diffractée sur le hologramme spectral de la trame de référence. Le signal de 
corrélation est analysé dans le temps à l’aide d’un détecteur ponctuel rapide. La durée de chaque trame est limitée 

à rho;’ et la durée d’un pixel est au moins égale à rin<’ 

Proposée par Kelvin Wagner de l’université du Colorado [21] dans le domaine de la 
corrélation d’images, une architecture met ces performances en évidence. Le principe en est 
présenté sur la figure 10. Dans un corrélateur optique conventionnel il est en général 
nécessaire de convertir un signal vidéo en image bidimensionnelle avant de l’adresser à un 
composeur d’image puis de convertir à nouveau en signal vidéo l’image de corrélation 
recueillie sur un détecteur bidimensionnel. Un corrélateur PSHB fait I’économie de ces deux 
opérations. La trame vidéo de l’image d’entrée reste sous la forme d’une séquence 
d’impulsions. Transformée en train d’impulsions lumineuses, elle est corrélée à la forme de 
référence enregistrée dans le matériau PSHB. Le signal de corrélation apparaît lui-même 
comme une séquence d’impulsions que reçoit un détecteur ponctuel. Compte tenu des 
caractéristiques des matériaux PSHB, un tel dispositif ne peut pas traiter les signaux vidéo 
standard basse fréquence. En revanche il pourrait faire merveille à des cadences d’analyse très 
élevées de plusieurs milliers d’images par seconde. Par ailleurs, plusieurs signaux de 
corrélation, correspondant à des formes de référence différentes, pourraient être détectés 
simultanément sur différents détecteurs ponctuels puisque les propriétés de parallélisme 
spatial restent disponibles. 
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Lorsque le matériau actif est composé d’ions de terre rare, les bandes passantes et les 
temps caractéristiques restent compatibles avec les performances des modulateurs acousto- 
optiques ou électro-optiques et des photodétecteurs disponibles [22]. I1 en va différemment 
dans le domaine des bandes passantes de l’ordre du THz, caractéristique des colorants 
organiques dispersés dans des polymères. Ces très hautes fréquences restent hors d’atteinte 
des dispositifs électroniques. Pour réaliser une démonstration expérimentale de 
reconnaissance de forme temporelle par corrélation dans ce domaine de fréquences nous 
avons été confrontés au triple défi d’inscrire une u forme n cohérente de plusieurs THz de 
largeur dans le spectre d’une impulsion lumineuse, de graver cette forme sans distorsion dans 
le matériau sélectif en fréquence, puis de détecter le pic d’intercorrélation avec une résolution 
subpicoseconde. 

théorie expérience 

v1 
.92 H 
O 

Figure 11 : Profils temporels, théoriques et expérimentaux, du champ façonné spectralement. Les numéros 
repèrent les formes spectrales (représentées en insert) choisies dans la famille des 32 fonctions orthogonales. 

Dans notre démonstration, nous définissons une famille de 32 facteurs de phase spectraux 
orthogonaux qui constituent les formes à reconnaître. L‘une quelconque de ces formes est 
enregistrée par holographie spectro-temporelle dans le matériau mémoire. Les 32 formes sont 
ensuite successivement inscrites sur des impulsions tests qui sont dirigées sur l’échantillon. Le 
signal diffracté doit présenter un pic d’intercorrélation lorsque la forme spectro-temporelle 
dont il est chargé coïncide avec le motif de référence enregistré dans la mémoire optique [23] .  
La figure 11 illustre le réglage final du dispositif de façonnage spectral des impulsions 
lumineuses et du dispositif de détection interférométrique qui nous donne la résolution 
subpicoseconde requise. Les graphes de gauche représentent le profil temporel inscrit en 
théorie sur le spectre des impulsions lumineuses. En insert sont tracées les formes spectrales 
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correspondantes. Les graphes de droite représentent ce profil temporel, analysé 
expérimentalement. 

Ce réglage effectué, nous avons pu mener à bien l’expérience de reconnaissance de forme 
proprement dite. Une forme de référence est d’abord gravée dans le matériau mémoire. Les 32 
formes orthogonales sont ensuite successivement inscrites sur le spectre de l’impulsion 
d’entrée. Pour chacune des impulsions d’entrée ainsi façonnées, on mesure l’amplitude du 
champ diffracté à l’instant fixe t = O, qui correspond à la position du pic d’intercorrélation. 
Ces séries d’amplitudes dessinent les profils présentés sur la figure 12. Différentes formes ont 
été utilisées comme références enregistrées dans le matériau mémoire. L e  rapport entre le pic 
de corrélation vraie, observé lorsque l’impulsion d’entrée coïncide avec la référence, et le 
signal de fausse corrélation, obtenu dans le cas contraire, ne semble pas dépendre de la 
complexité de la forme spectrale enregistrée. 

fenêtre spectrale 
No 16 d’enregistrement 

No12 1 I 

1 

numéro de la forme inscrite sur l’impulsion test 

Figure 12 : Dans un premier temps on grave dans le matériau mémoire une forme de référence(n” 1, 12 ou 16 sur 
la figure). Les 32 formes orthogonales sont ensuite successivement chargées dans le spectre d’une impulsion. La 

figure représente l’amplitude du signal détecté en réponse à chacune de ces interrogations. 

Un corrélateur en matériau PSHB organique pourrait permettre le diagnostic de signaux 
sub-picoseconde. La procédure de reconnaissance de forme prendrait tout son sens si on 
pouvait comparer simultanément l’impulsion d’entrée à un ensemble de filtres de référence 
enregistrés. Ceci est possible à condition d’associer une direction de diffraction spécifique à 
chaque forme enregistrée, tout comme on associe une direction de diffraction particulière à 
chaque fréquence dans l’analyseur spectral évoqué dans le paragraphe 4. Le diagnostic d’une 
forme temporelle serait alors effectué instantanément, et en un seul tir. 



348 J.-L. Le Gouët 

7. CONCLUSION 

Plutôt qu’une revue des travaux expérimentaux déjà accomplis sur le << hole burning D spectral 
et ses applications au traitement optique de données, ce bref exposé présente un point de vue 
peut-être partial sur les difficultés rencontrées et les directions les plus convaincantes aux 
yeux de l’auteur. L‘accent a été m i s  sur certaines recherches, souvent encore à l’état de projet, 
mais qui semblent intégrer les promesses de l’enregistrement sélectif en fréquence et les 
limitations des matériaux employés. Malgré les premiers succès rencontrés dans la réalisation 
de mémoires optiques rapides, les progrès continus des technologies plus conventionnelles 
compromettent le passage effectif à l’application. Le traitement optoélectronique du signal 
ouvre sans doute de meilleures perspectives. Les processeurs potentiels devront probablement 
tirer le meilleur parti de la combinaison des aspects spatiaux et spectraux des processus mis en 
jeu. Un fort couplage avec les spécialistes des architectures optoélectroniques semble 
indispensable. 
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L’optique non linéaire et ses matériaux 

Correction dynamique des distorsions de faisceaux laser 
par interactions non linéaires 

A. Brignon 

Laboratoire Central de Recherches, Thomson-CSF, Domaine de Corbeville, 
91 404 Orsay cedex, France 

Résumé: Les lasers solides présentent des aviLiitages xelatifs à. leur compacité, facilité d’utilisa- 
tion et à leur durée de vie. Cependant, line partie importante de l’énergie de pompage se dissipe 
sous forme de chaleur provocant des distorsions de pliase importantes dans le milieu laser. Cet 
effet indésirable dégrade la qualité spatiale du faisceau éiiiis et peut abaisser considérablement 
la luminance du laser. Les techniques de conjugaison de phase par interactions non-linéaires 
permettent de corriger ces distorsions de façon adaptative et dynamique. Après avoir examiné 
le principe de la conjugaison de phase, nous passons en revue les principales interactions iion- 
linéaires permettant d’obtenir cette fonctioii. Nons étiidioiis en particulier la diffusion Brillouin 
stiiniilée, l’effet photoréfractif et les inélanges d’ondes d i u s  IC milieu laser liii-même. 

1. INTRODUCTION 

Pour de nombreuses applicatioris, il est indispensable de réaliser des sources lasers à haute 
Gnergie ou à puissance moyenne élevée conservant toutefois une très bonne qualité de fais- 
ceau (limité par la diffraction). De telles sources utilisent généralement des amplificateurs 
solides. S’ils présentent des avantages relatifs à leur compacité, facilité d’utilisation et 
A leur diirée de vie, ils dégradent cependaiit, les qiialités spatiales (le la lumière. En ef- 
f(3t. la clialeur dissipée lors d i i  ponipage dii  milieu 1ast.r iiidiiit iin gradient thermique 
tlniis CP dcriiier. Ce gradient tjlic.rmiqiie iiidiiit, ;i soli toiir 1111 gradient d’iridicc qui distord 
spiLtiülenient la phase de l’ondc amplifiée. 

Lcs sources lasers qui foiictioiiiient à fortes puissances nioyerines doivent donc inclure 
6lérncnts optiques pour corriger ces distorsions. Pour cela, des lentilles 011 des miroirs 

ormahles peuvent être utilisas. Mais ces méthodes sont adaptées des déformations 
constantes ou ne variant que faiblement dails le temps. Le gradient de température dé- 
pendant des conditions d’utilisation (fracluerice de répétit,ioii, énergie de pompage ...), les 
déforinations induites sur le faisceau en dépendent. donc également. Or, pour de nom- 
hreiises applications, il est soiihaitable de conserver des faisceaux de grande qualité de 
front d’onde quel que soit le r6gime d’utilisation. De pliis. les distorsions induites ne sont 
pits toLijours parfaitement sphbriques. Toutes c‘cs cont,raiiit,es iniposent donc une correction 

iaiiiiqiie dans le temps, mais 6galeiiieiit Lttlaptative spilt,ialeïiient. Une inétliode particri- 
riiient adaptée consiste à utiliser des iniroirs noii-linbitires i conjugaison de pliase. De 

tvls iniroirs renvoient une ondr dont la pliase en tout, point rst, une copie inversée de celle 
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de l’onde incidente. Ainsi, l’association d’un amplificateur et d’un miroir à conjugaison 
de phase permet d’amplifier une onde laser sans en modifier la divergence et ceci quelles 
qiie soient les distorsions de phase introduites par l’amplificateur. 

Cette fonction de conjugaison de phase peut être obtenue par des interactions d’ondes 
optiques dans les matériaux noii-linéaires dont, d’iine façon générale, l’indice, l’absorption 
oii le gain changent avec l’intensité lumineuse [l]. Ces propriétés non-linéaires se rencon- 
trciit, clans des matériaux possédant une siisceptibilité dii troisième ordre, ,y(3), ou d’ordre 
siipérieui. non nul. C’est le cas iiot,ainment oirs iioii-linéaires utilisant, la diffusiori 
Brillouin stimulée. Ce type de miroir s’est ontré trrs efficace pour conipenser les 
distorsions d’amplificateurs lasers de puissailce fonctionnant à la limite de diffraction avec 
iine très grande stabilité de pointé du faisceau. Ces miroirs non-linéaires connus depuis 
plus d’une vingtaine d’années, font maintenant partie iiitégrante de lasers commerciaux. 
Les miroirs Brillouins efficaces utilisent en général des milieux liquides ou gazeux, ce qui 
peut être gênant pour certaines applications. 

Parmi les matériaux solides envisageables, les cristaux photoréfractifs constituent une 
solution intéressante. Les miroirs à conjugaison de phase réalisés avec ces cristaux per- 
iiiet,tent de remplacer les celliiles Brillouin de façon avant,ageiise, notamment en terme de 
coiiipacit.é et de facilité d’iitilisation. Par aillcws: daiis les sources lasers oii un miroir à 
coiijiigaison de phase ne peut Ftre utilisé (rPgime coiitinii, milieux lasers à faible gain, ...), 
I(-> “net,toyage de faisceau’’ par mélange à deux ondes ciaiis un cristal photoréfractif est 
iine alternative intéressante pour améliorer la qualité spatiale du faisceau. 

Une autre idée consiste à utiliser le milieu laser lui-même comme milieu non-linéaire. 
Le mécanisme physique mis en jeu est la saturation dii gain laser. Lorsque plusieurs 
ondes interfarent dans le milieu laser, le gain dii milieu au niveau des zones claires des 
franges d’interférence sera différent de celui situ6 dans les zones sombres, créant ainsi 
des réseaux de gain (ou réseaux d’amplitude). En utilisant, par exemple, une interaction 
dit,? de mélange à quatre ondes, la diffraction des ondes siir ces réseaux peut engeiidrer 
1111 fiLisceau conjugué en phase. Cette techiiiqiie préseiit,c (le tar& nombreux avantages et 
pmiict, notamment la réalisat,ion de sources lasers t,oiit B l’état solide autocorrigécs de 
l(-wrs distorsions de phase. 

2 .  DISTORSIONS SPATIALES INDUITES DANS UN MILIEU LASER 
SOLIDE 

Les distorsions d’un milieu amplificateur solide proviennent principalement d’effets ther- 
miques induits lors du pompage optique par lampes flash ou diodes lasers par exemple 
[2-4]. En effet, l’énergie de la pompe n’est, que partiellement transférée au niveau haut 
de la traiisition laser. Une fraction, qui peiit, etre trps importante, de la puissance fournie 
l l ix i .  la pompe est alors transformée eri chaleiii.. Une partie (IP cette chaleur peut être par- 
t,iellenieiit évacuée en périphéric: du milieu par un circiiit dt. refroidissement (circulation 
tl’ritii, circiiit refroidisseur à &et Peltier . . .). Cependant,, la chaleur restante induit des 
cliaiigemeiits locaux d’indice dr~iis le milieu laser provoqiiiint des distorsions de phase sur 
les ondes se propageant dans le milieu. 

Ces distorsions dues aux effets thermiques apparaissent pour des amplificateurs fonc- 
tionnant à des fréquences de répétition plus grarides que l’inverse du temps de relaxation 
thermique 1 / ~ ~ h  du milieu à gaiil. Poiir un amplificateiir du type Nd3+:YAG on a [2, 51 

oii C ~ s t  la chaleur spécifique. p la densit,6 rt I<T lia condiictivité thermiqiie. T~ est le 



Correction dynamique de faisceaux laser 353 

rayon du barreau amplificateiir. En prenant les valeurs suivantes pour un amplificateur 
Nd:YAG [a, 61: C = 0,59 W.gPi.KCi, p = 4,56 g.cmP3, KT = O, 1 2  W.cm-’.K-l et 
un rayon typique de TO = 3 , s  mm, on trouve un temps de relaxation thermique de 0,7 
secondes. Ainsi les distorsions thermiques atteignent un état stationnaire à des taux de 
répétitions supérieures à quelques Hertz. 

Nous considérons un barreau amplificateur de longueur L.  Nous supposons que le mi- 
lieu s’échauffe uniformément sous l’action de lampes flash ct que L >> ro de telle sorte 
 UP la rwpartition de la temprrature est iiiiiquement radiale. Le système de refroidisse- 
iiieiit, périphérique du barreau maintient une températmr constante s ( ~ ~ )  à la surface 
tlii liarreâu. L’équation à une diiiieiision de coiidiictioii de lu chaleur se met alors sous la 
forinc [2] 

= O 
dLT 1 dT 4AT - + - - + -  dr2 r dT I . ;  

oii P7,0mpe est la puissance électrique moyeiiiie des 1ampc.s flash et AT est la différence 
dc tempkrature maximale entre le centre et la surfxp du barreau. r/T est la fraction 
(le la pompe transformée en clialeur. et est typiqiieniciit, égale à - 3 - 5 %. En régime 
çt,iLt,ioiiiiaire, la température atteint, en t,oiit point, du liarreau, une valeur définie par 

Il s’établit donc un gradient de température dans la sectaion transverse du barreau. Tout 
d’abord ce gradient donne lieu à une contrainte mécanique. En effet, la partie la plus 
eliaude, au centre, voit son expansion limitée par la partie périphérique, plus froide. Cette 
coiit,ritiiit,e va induire de la biréfringence par effet phot,o-élastique. Cet effet va provoquer 
lii tlkpolarisation de l’onde amplifiée. Par exemple, iinr oiide polarisée linéairement dans le 
l)la,ii vertical, voit environ 20 9% tlr son énergie se trarisfhrcr sur la composante horizontale 
aiprès un passage daris un amplificat,riir Nd:YA4G de 11,s can de long et. fonctionnant a iin 
cadence de 30 Hz. 

Le gradient de températurc est. également it l’origine de l’effet de lentille thermique. 
En effet, l’indice dans le barreau peut se mettre sous la forme 

n ( r )  = no + A.n.T(,r) + Arz, (~)  (4) 

oii AnE correspond aux variat,ions d’indice engendrées par l’effet, photo-élastique d’ori- 
giiw thermique, Sous l’effet de An,f, le harreau agit coiiiine line leritille bifocale avec une 
focule différente pour les composantes de polarisatioiis radiale et tangentielle. An, est, 
directement relié au gradient, de température radial daiis le barreau. Cet effet, est le plus 
iiiiportaiit, puisqu’il intervient i 90 % dans lu variation d’iiidice. An, est donné par 

(5) 

où d n / d T  E 8 x lop6 K-’ pour Nd:YAG. I1 est utile d’introduire un indice non-linéaire 
thermique nz tel que AnT(r) = - i /2n2r2.  112 peut être mis sous la forme [5] 

n2 = V T P , , ~ ~ ~ ~ ~ ~ G  (6) 
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idéal 

; "f ; Onde incidente - c Onde amplifiée 

Figure 1: Représentation schhatiqiie de l'effet de lriitillr tliriiiiique dans un amplificateur 
1,ist.i wlide. 

C'CI &tarit une constante donnee par 

Pour un barreau de Nd:YAG de longueur L = 11,5 ciii. Co = 7,5 x kWp'cmp2. 
Pour un faisceau incident de courbure R et de diamètre 2 . i ~  A l'entrée du barreau ( z  = O) ,  
le changement de diamètre dii faisceau le long de l'axe de propagation z à l'intérieur du 
iiiilieu, peut être calculé à partsir cle la matrice cle transfert paraxiale suivante 15, 71 

puis, après le barreau, en considérant la matrice de transfert de propagation libre. Le 
faisceau subit un effet de focalisation, le milieu amplificateur se comportant alors comme 
une lentille convergente comme la montre la Figure 1. 

La distance zf entre la sortie du barreau et le point dr focalisation de l'onde est donnée 
par 

-tu4 (B + A R )  ( D  + C'R) - ( X " / T ) ~  DB'R' 
"f = (9) 

'LU4 ( D  + C R ) 2  + ( X ~ / T ) ~  D2'R2 
Oii peut simplifier la matrice donnée par 1'Eq. (8) en coiisidkrant que n,2 est petit par 
rapport à a,. Ainsi la matrice de t,ransfert de 1'Eq. ( 8 )  se réduit à 

Et  dans l'approximation où la longueur d'onde Xo est suffisamment petite, zf peut se 
simplifier de la façon suivante 

L + 71"R 
n,o (L1i2'/? - 1) Zf c? (11) 

Finalement dans 1'approximat.ion où R >> 
coiisidérP comme une lentille dr focale 

et 7: >> L/no, le barreau laser peut être 

La Figure 2 montre l'effet de la lentille thermique en fonction de la puissance électrique 
Pponape des lampes flash. L'onde amplifiée se focalise d'autant plus près du barreau que 
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Figure 2: Mise en évidence de l’effet de lentille thermique: distance ~f entre 
le point de focalisation de l’oncle amplifiée et la sortie du  barreau en fonction 
de la puissance électrique moyenne des lampes flash. La courbe a été tracée 
mec les paramètres suivants: 7~ = 4%1, L = 11,s mi, ’R = 3 in, w = 2 rnm et 
A0 = 1,06 pm. 

c,,,,,,, est grand. I1 apparait clairement que les effets thermiques distordent fortement le 
barreau laser puisque ce dernier. peut devenir @quivalelit une lentille de focale ,f N 10 
ciii. Pour ces calculs, nous avons considéré l’expression complète de zf donnée par 1’Eq. 
(9). 

3 .  LA CONJUGAISON DE PHASE 

3.1 Principe 

L’origine de la reconstruction tlr front d’onde optiqiic reiiionte aux études de D. Gabor, en 
1948, qui aboutirent à l’invention de l’holographie [8, 91. Cette technique permet d’enregis- 
trer sur un hologramme (du grec “holos”, entier et “gram”, message) une image qui peut 
eiisuite être relue par un faisceau lumineux. Toutes les iiiformations optiques de l’image 
sont alors transférées sur le front d’onde du faisceau. Cependant, l’holographie présente 
le défaut d’être un processus statique. L’inscription et la relecture d’un hologramme sont 
en effet deux étapes bien distinctes et souvent longues à mettre en œuvre. Ainsi un ho- 
logramme donné ne peut pas corriger une onde se propageant dans des milieux (tels que 
l’at,mosplière, les fibres optiqucs, les milieux amplificateurs .. .) dont les distorsions peuvent 
varier dans le temps. 

C‘est en 1972 que B. Ya. Zel’dovich et ses collègues de l’Institut de Physique Lebedev, à 
h/ioi;coii, montrèrent expérimeiit~alcment qu’iiiie onde “miversée t,emporellement” pouvait 
aussi être obtenue en réfléchissant un faisceau distordu su1 un miroir Brillouin [ lo] .  O. 
Y. Nosacli et al. sont crédités de la première démonstration de correction de front d’onde 
utilisant la diffusion Brillouin stimulée [il]. Ils purent par cette technique diminuer la 
divergence d’un amplificateur laser à rubis. Ces auteurs introduisirent dans la littérature 

. 
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la notion d’“inversion de front. d’onde”. Ce phénomène fut appelé “Conjugaison de Phase 
Optique”. Cette expression a commencé a apparaitre clans la littérature vers 1977/78, en 
c:oiiiiexion avec les études sur les processus iioii-linéaires t,els que le mélange à deux ondes 
et. le mélange à quatre ondes dégénéré [12-171. L‘analogie du mélange à quatre ondes 
avec l’holographie dynamique (on en temps réel) fut alors rapidement établie. A cette 
(.poque, il fut également reconnu clue le processus invoqué pour expliquer 1’ “holographie 
dyiiamiqiie” était le même que I’ “inversion de front. d’onde” introduit par les Russes. 

D’une façon générale, la conjugaison de phase optique permet de renverser la direction 
de propagation et la phase d’une onde optique [18-201. Ce procédé peut être vu comme 
un miroir possédant des propriétés très particulières. Tout d’abord, un faisceau qui se 
réflkhit sur un miroir à conjugaison de phase. subit le meme trajet que le trajet incident 
et, ceci quel que soit l’angle du faisceau incident. La Figure 3(a) illustre cette propriété. 
~e miroir à conjugaison de pliase produit l’iriversion c ~ i i  vect,eur it, de telle sorte que le 

Figure 3: Comparaison de la reflexion d’une onde lumineuse sur (a) un 
miroir à conjugaison de phase et sur (b) un miroir classique. 

faisceau réfléchi retourne sur le trajet du faisceau incident) et ceci indépendamment de 
l’orientation du miroir à Conjugaison de pliase. En coiriparaison [Fig. 3(b)], un miroir 
plan classique change le signe de la composaiitç. dii vect,ciir d’onde k,  normale au miroir 
idors que la composante tangeiitielle reste inchangée. Aiiisi un faisceau incident peut être 
tedirigé de façon aléatoire en t,oiirnant le miroir. 

Oiitre le renversement du vccteur d’onde, le miroir à conjugaison de phase renverse 
kgalemelit la phase de l’onde. Cette propriété s’avère être extrêmement utile pour corriger 
(les fronts d’onde optique ayant subi des distorsions de phase. Comme le montre la Figure 
4( a ) ,  l’onde plane incidente traverse un milieu aberrateiir, une lentille divergente par 
exemple. Après réflexion sur uii miroir à conjiigaison de phase, le centre du faisceau voit 
se transformer son avance de phase en retard (inversion de la phase). Ce retard va alors 
h e  anniilé par le deuxième passage dans le milieu aberrateiir. A la sortie de ce sytème 
l’oiide retrouve sa structure d‘onde plane et est ainsi complètement corrigée en phase. 
En comparaison, après réflexion sur im miroir classique [Fig. 4(h)], le centre du faisceau 
coiiserve soli avance de phase. Uii deuxième passage dans le milieu aberrateur va alors 
cloiililer les distorsions introdiiites lors du premier passage. De façon plus formelle, si 
l’on considère une onde optique se propageant dans la direction de l’axe z ,  son champ 

+ 



Correction dynamique de faisceaux laser 357 

Faisceau 
Faisceau de sortie 
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Figure 4: (a) Correct,ioii des distorsioiis <le phase l ) i ~ r  mi miroir à conjugaion 
de phase. (b) Doubleinriit des clistorsioiis de pliase lorsqu’uii miroir plan clas- 
sique est utilisé. 

électrique peut se mettre sous la fornie 

E = AZcos (ut - k z  ~ 4) (13) 

oii w est la pulsation de l’onde, k l’amplitude du vecteur d’oiide, A l’amplitude du champ, 
(.‘ I t  vecteiir unitaire définissalit, la polarisat.ioii de l’onde ct, q5 sa phase. NOUS avons vu 
qi i ’ i in  miroir à conjugaison de phase change le signe dii vec:t8eur k et! celiii de la phase 4. 
il (w rGsulte que le champ de l’oiidr con,jugube est doiiii6e pitr 

+ 

E, O( A& cos (wt + k:.z + 4) (14) 

En fait l’expression de l’onde conjuguée peut directement s’obtenir à partir de 1’Eq. (13) 
eii changeant le signe de la variable de temps t .  C’est, pour cette raison que l’on parle 
soiivent de renversement temporel lorsque l’on décrit le phénomène de conjugaison de 
phase. 

Les applications qui découlent des propriétés des miroirs à conjugaison de phase sont 
noinhreuses. Ainsi un faisceau de bonne qualité qui traverse une atmosphère turbulente 
]mit, tlrcrire en sens inverse lil même traject,oire s’il a 6t)é réfléchi gar un de ces miroirs. 
Lorsqiic le faisceau revient à S R  soiirce. il n’est, ahsoliiniwt, pits déformé. De tels miroirs 
p ( w ~ e i i t  kgalement être utilises pour suivre lit t,race d’objets cn mouvement, pour traiter 
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Figure 5:  Configuration MOPA (“Master Oscillator-Power Amplifier”) en double passage 
avec un miroir à conjugation de phase. 

des images, en interférométrie, clans les gyroscopes lasers, dans les systèmes de communi- 
cat,ion par fibres ou par satellites, et en lithographie [15-21]. 

Une des applications de la conjugaison de phase qiii est certainement la plus étudiée 
et, la plus prometteuse, est la correction d’une onde lumineuse se propageant dans un 
amplificateur laser. A cet effet, on utilise souvent le montage MOPA (de l’anglais “Master 
Oscillator-Power Amplifier”) en double passage avec iin miroir à conjugation de phase, 
comme le montre la Figure 5 [22,23]. Ce montage utilise un oscillateur maître (non re- 
présenté sur la figure) délivrant un faisceaii de faible énergie mais de très bonne qualité 
spatiale (typiquement limité par diffraction). Afin d’obt,eiiir les fortes énergies lumineuses 
souhaitées, ce faisceau subit un passage dans un milieu laser à fort gain. Comme nous 
l’avons montré au Paragraphe précédent, la qualité du fai au amplifié est dégradée par 
lcs distorsions de phase du milieu. Par réflexion sur le niiioir à conjugaison de phase et, un 
deiixièine passage dans l’amplificateur, le faisceau finalement, extrait est corrigé en phase 
c x t ,  son fïoiit d’onde présente toutes les caract,@ristiqiim de celui de l’onde incidente. Une 
lame quart d’onde (X/4) est géiiéralement utilisée pour tourner de 90” la polarisation de 
l’onde amplifiée de telle sorte qu’elle puisse être extraite à l’aide d’un cube séparateur de 
polarisation (polariseur de Clan). De plus, pour corriger l’effet de dépolarisation induit 
thermiqiiement, ce montage peut être perfectionné en remplaçant la lame quart d’onde 
soit par deux lames demi ondc inontées en série avec un dPcalage de 45“ entre leurs axes 
neutres, soit par un rotateur de Faraday de 45” [2, 241. 

3.2  Les miroirs à conjugaison de phase 

Lc premier type de miroir à miijugaison de phase utilise le mélange à quatre ondes 
dégénéré [ 171. Ce mécanisme non-linéaire peut se comprendre facilement par analogie avec 
l’holographie dont le principe est rappelé Figure 6.  Dans un premier temps, un faisceau 
signal d’amplitude S contenant des informations de phase interagit, au niveau d’une 
plaque photosensible, avec une onde plane de référence d’amplitude AR.  Les deux faisceaux 
ét,ant cohérents, il va résulter de leur interférence, line répartition de la lumière qui dépend 
de la différence de leur phase relative en tout point de l’espace. Via un effet photochimique 
et après developpement de la plaque, cette distribution d’intensité va se trouver transposée 
soils forme de variation de l’indice de réfraction (créant aiiisi un hologramme de phase) 
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Figure 6 :  Principe de l’holographie. L’enregistrement d e  l’hologramme se fait entre une 
onde plane de référence AR et un signal S .  Après développement, l’hologramme peut être 
relu soit avec le faisceau de reférence AR (relecture holograpliique), soit avec une seconde 
onde plane de référence d’amplitude AR, contra-propagative par rapport à AR. Dans ce 
dernier cas, l’onde conjuguée en phase de S est obtenue. 

Figure 7: Miroir à conjugaison de phase utilisant le mélange à quatre ondes dégénéré 
dans un milieu non-linéaire dont l’indice complexe varie avec l’intensité. 
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c CX s* Milieu 

Figure 8: Miroir à conjugaison de phase auto-pompé fondé sur le principe du mélange à 
quatre ondes. La boucle cle rétro-réaction est formée à l’aide de deux miroirs plans ( M ) .  

oi l  dc variation de l’absorption (hologramme d’amplitude). C’est le processus d’écriture 
dri l’hologramme. Dans tin deuxième temps. l’hologramme peut être relu soit avec le 
faisceau de référence AR (relecture holograpliique), soit, avec une seconde onde plane de 
référence d’amplitude AR\ contra-propagative par rapport à AR. Dans ce dernier cas, l’onde 
conjuguée en phase d’amplitude C O( S* est obtenue. Dans le mélange à quatre ondes, 
toutes ces étapes se réalisent simultanément de façon dynamique et adaptative comme le 
montre la Figure 7. Le milieu non-linéaire dont l’indice varie avec l’intensité lumineuse 
tient lieu de support holographique. Les faisceaux pompes Al et A2 du miroir à conjugaison 
de phase jouent le rôle des faisceaux de références AK et AR\ de l’holographie classique. 
De plus, l’hologramme dynamique inscrit à 1111 kmps  donné n’est pas irréversible. I1 peut 
St,re effacé en éclairant uniformément le inilitu non-linéaire ou en inscrivant un nouvel 
liologramine. 

Le deuxième type de miroir à conjugaison de phase est également fondé sur le mélange 
& quatre ondes mais utilise la structure dite auto-pomp&. Cette technique est schématisée 
sur la Figure 8 et présente l’avantage de ne pas utiliser de pompes extérieures comme dans 
le cas du mélange à quatre ondes classique. Le faisceau signal S traverse une première fois 
le milieu non-linéaire, puis y est réinjecté à l’aide d’une boucle de rétro-réaction. Cette 
boucle peut être réalisée soit à l’extérieur du milieu par un jeu de miroirs diélectriques, 
soit, i. l’intérieur du matériau par réflexion sur ces faces. On peut alors distinguer deux 
tvpes d’interaction. 

Dans iin premier cas, le faisceau signal S i1iterfh-r avec le faisceau AL, créant un 
hologramme dynamique dans le niilieu noii-liiii.aire. Lr faisceau B issu initialement du 
ljriiit (diffusion du faisceau iiicident sur des impuretés, émission laser spontanée . . .) en 
se diffractant sur l’hologramme donne le faisceau Al. Après un aller dans la boucle, Al 
redonne B. Une oscillation coiistriictive s’établit si la coiidit,ion suivante est vérifiée 

7Gp > 1 (15) 
où 71 est l’efficacité de diffraction de l’holograinrne dynamique inscrit par S et A?, T (< 1) 
représente les pertes introduites dans la boucle. On voit qu’il est généralement nécessaire 
d’introduire un gain supplémeiitaire G > 1 pour que la condition (15) soit satisfaite. Ce 
gaiii peut provenir d’un amplificateur laser int,roduit dans la boucle. Cette interaction est 
alors équivalente à un proce 11s de mélange t i  qiiatre orides où Al et A2 représente les 
faisceaux pompes avant et ar re, S le signal et B le faisceau conjugué en phase au signal. 
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Figure 9: Miroir a coiijitgaison de  pli,isc aiito-poiiip6 utilisant la diffiision 
Brillouin stimulée daiis 1111 gaz haute piessioii ou 1111 liquide 

Dans le deuxième cas, le faisceau signal S n‘interfhe pas avec le faisceau Az. C’est 
le faisceau 241 issu du bruit (diffusion du faisceau iiicideiit sur des impuretés, ...) qui 
en interférant avec S crée un hologramme. Dans cerhines conditions, le faisceau Al est 
ainplifié par le signal S via le processus de mélaiige à deux ondes. Après un aller dans la 
boucle, Al donne le faisceau B qui va lui-rn6me êt,re amplifié par A2. Ces amplifications 
successives aboutissent à la formation du faisceau coii,jiigii<: en phase. 

Finalenierit, le troisième type de miroir A coiijugaisoii de phase utilise la diffusion 
Brilloiiin stimulée. Comme IC mécanisme p deiit, ce miroir est “auto-pompé’’ car le 
fiiisceaii signal suffit seul à engendrer l’oiide conjuguée. Cie processus non-linéaire étant 
efficace pour de fortes densités d’énergie, l’onde signal incidente doit être focalisée dans 
la cuve Brillouin contenant généralement un gaz à haute pression ou un liquide (voir 
Ici. Figure 9). Ce phénomène débute par la présence dans le milieu d’ondes acoustiques 
spontanées résultant des fluct,uations thermiques. Dans la région focale, l’onde incidente 
S en interagissant avec ces ondes va diffuser c h i s  toutes les directions. S et ces ondelettes 
diffiisées donnent naissance à des figures d’interférence. La force électrostrictive qui teiid 
i coiiceritrer les molécules dans les zones à graiides intensites va créer des réseaux d’indice 
tlaiis le milieu. S en diffractant sur ces réseaux, renforce les orides diffusées. Comme l’onde 
(:oiijugiiée en phase présente le iiiaxiinum de recouvrement spatiale avec S, c’est cette onde 
ciiii va s’t;titl)lir préférentiellemriit au détriment de t,outrs les autres directions. 

Les principaux matériaux iioii-linéaires utilisés comme miroirs à conjugaison de phase 
sont donnés dans le Tableau 1. Les mécanismes rion-linéaires qu’ils emploient ainsi que leur 
domaine spectral et temporel d’utilisation sont également rappelés. Dans les paragraphes 
suivarits, nous étudions plus précisément les mécanismes noii-linéaires efficaces permettant 
d‘obtenir une correction des aberrations des milieux lasers solides et plus particulièrement 
des lasers dopés au néodyme (Nd3+) émettant dans le proche infrarouge. 

4. DIFFUSION BRILLOUIN STIMULEE 

Le premier mécanisme mis eii jeu clans la diffusion Brillouin stimulée est l’interaction 
cmt,re l’oncle laser incidente et, les ondes acoustiques spontanées présentes dans le milieu. 
Ces ondes acoustiques spontaiiées résultent des fluctuations thermiques existant dans un 
iiiilieu à la température ambiante et iie dépendent évidemment pas de la présence de l’onde 
laser. Cetjte interaction spontanée va induire une diffusion aléatoire de l’onde incidente 
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mécanisme 
no II- li né aire 
inis en jeu 

effet 

photoréfractif 

génération 
de porteurs 

libres 
effet 

t,liermiqiie 

r f f e t s  de 
rborieiitation 
moléculaire 

saturation 
de l’absorption 

et 
différence 

de populations 

type de iniroir loiigeurs d’onde 

de pliase d’utilisation 
matériaux à coiijugaison typiques 

BaTi03, SBN, visible, 
KNb03, LiKb03, DFWM, proche IR 

GaAs, SPPC proche IR 
InP, CdTe:V (jusqu’à N 1,5pm) 

BSO (jusqu’à N 1pm) 

GaAs, Si visible, 
CdTe, CdSe, CdS DFWM proche IR 

colorants, solvants. DFWM. 
HgCdTe, InSb IR ( 5  à 10 pm) 

cristaiis SPPC 
liquides toutes 

d’onde 
csz DFWM loiigueurs 

cristaux DFWM, 
liquicles SPPC 

rubis, Cr:GclA103, 
verres dopés, DFWM dans la bande 

colorants, absorbants d’absorption 
saturables (BDN) du matériau 
gaz SFs, vapeurs DFWM, (UV -+ IR) - -  

atomiques 1 -de Na, RI,, Ba 

s;it,urn tioii 
di1 

gain 

diffiision 
Brillouin 

SPPC 

I DFTVM. 

SPPC 

colorants (Ri1 GG). 
vapeurs de cuivre, 

gaz C O I .  
excimère (XeC1, ArF) 
solides verre, quartz 

fibres optiques 
liquides CS2, CC14, 
SnC14, TiC14, Fréon 
gaz N2, CH4, SFs 

de gain clu 
inatériau 

(UV -t IR) 

I 
visible, 

(jiisqu’à N 2prn) 
SBS I proche IR 

régime 
d’utilisation 

continu, 

impnlsionnel 

impulsionnel 

continu, 
inipulsionnel 

impulsionriel 

continu, 
impulsionnel 

( tp  > 11s) 

( t p  - 11s) 

continu, 
impulsionnel 

iiiipulsionnel 

iinpulsionnel 
( t p  < 500 ns) 

Tahieau 1: Principaux matériaiix nomlinéaires utilisés poiir la conjugaison de pliase optique. 
DFWM: nidange à quatre ondcs tlégéiiéri., SPPC: conjugaison de phase auto-pompée fondée 
siir le mécanisme de mélange à quatre oncles, SBS: coiijugaisoii de pliase par diffusion Brillouin 
stimulée. t ,: durée des impulsions; IR: infrarouge. 

dans toutes les directions mais avec ilne efficacité extrêmement faible. Un calcul classique 
[19] montre que chacune de ces composantes de diffusion, parmi lesquelles se trouve l’onde 
conjuguée e n  phase, ne recueille que eë30 fois la valeur de  l’énergie incidente. 

Le deuxième mécanisme, stimulé, va donc consister en une amplification sélective de 
la seule onde conjuguée en phase parmi toutes celles qui ont été diffusées par  cette inter- 
itct,ion spontanée. La diffiision stimulée s’optre elle-même en plusieurs étapes. Dans un  
prciiiier temps, l’onde laser incidente et les ondes rétrodiffiisées par l’interaction spontaiiée 
iiit,erfèreiit, donnant naissance A des inhomogénéités de l’intensité. Si l’on prend l’exemple 
d’iin gaz, la force électrostrictive tend à concentrer les molécules dans les zones à grandes 
iiit>ensités. Cet te  force transforme ainsi la figiire d’interférence précédente en réseau de  
densité moléculaire, c’est à dirc en line onde acoiistique. Les ondes acoustiques ainsi créés 
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s’atténuent en un temps T B ,  caractéristique du temps de réponse de l’effet Brillouin. L’in- 
dice d’un gaz étant proportioniiel à la densita moléculaire, un réseau d’indice reproduit 
(loiic la figure d’interférence i un décalage spatial près. La diffusion de l’onde incidente 
siir c:cs raseaux d’indice est alors iin mécanisne stimulée de grande efficacité. Parmi toutes 
lrs oiides diffusées, seule l’onde coiijuguée eii pliase cumule iiii gain important. dans tout 
10 voliiine d‘interaction. Pour que ce mécanisiiic stimulé s’opère, l’onde incidente doit être 
siiffisaminent intense. La diffusion Erillouiri stimulée est donc un phénomène à seuil. 

4.1 Détermination du seuil Brillouin 

Le modèle couramment utilisé pour décrire le processus de rétro-diffusion Brillouin sti- 
miilée permet d’aboutir à trois équations différentielles couplées donnant l’évolution du 
champ électrique AL du laser incident, du champ électrique Ac de l’onde Stoltes rétro- 
diffusée et de l’amplitude de l’oiide sonore Q. Près du seiiil. il est possible de considérer 
PIL  bonrie approximation que le cliamp iiicideiit AI, ii’est, pas atténué par le processus 
tit, rét,ro-diffusion (IAcl << IAL/).  Dans ce cas, AI, est coiist.ant et seulement deux équa- 
t.ioiis couplées peuvent être coiiservées. Ces équations priiveiit se mettrent sous la forme 
suivante [E] 

oii y L  et g2 sont les coefficients de c;oiiplage, 77 l’iiidice dii iiiilieii: c la vitesse de la lumière 
rf T~ est, la durée de vie du plioiion. 

Diffdrerits régimes temporels peiivent être identifiés en fonction de la durée de l’im- 
piilsion, f,, par rapport à la diiïée de vie du plionoii, TD [26].  

4.i.l Régame stationnazre ( t ,  > 15 r B )  

Daiis le régime stationnaire, les dérivées partielles par rapport au temps sont nulles et la 
resolution des équations (16) permettent de calculer la reflectivité R du miroir non-linéaire 

oii ‘ I ’ ~ ]  cst la reflectivité initiale créée par la diffiisioii spoiitaiiée, g est le coefficient de gain 
Brilloiiiii en régime stationnaire, lo est l’intensité du laser incident et L est la loiigueur 
de l‘interaction. Cette longueur est donnée par la longueur de Rayleigh, soit 

où wo est le rayon du faisceau au point focal. 
Le seiiil Brillouin est franchi lorsque la diffmioii st,imiilée devient plus importante 

(pie le lmiit de l’émission spoiitaiiée. Cette condition est, satisfaite lorsque le terme dans 
l‘cqxmeiitielle de 1’Eq. (17) viiut environ 30. Par cons6qiieiit l’iiitensit,é seuil, l s e u z l  est 
(loiin& par 11 I s e u , l  = - (régime stationnaire) (19) 
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Eseuil = 9 7 ,  578 $- t p  + ( t 2  1 

Comme l’énergie seuil, Eseuzl, peut s’exprimer en fonction de Iseuil de la façon suivante 

Eseuil =z tpTWiJseuzl (20) 

oii uous avons supposer une impulsion de forme t,emporrlle rectangulaire. On trouve fina- 
lrment, 

(régime stationnaire) (21) 

Cette dernière équation indique qu’en régime stationnaire le coefficient de gain Brillouin, 
g ,  doit être le plus grand possible pour optimiser le seuil. 

(régime transitoire) (24) 

4.1.2 Régime transitoire (t, < 15 r ~ )  

La résolution des équations couplées (16) en régime transitoire pour des impulsions de 
durée plus courte que la durée de vie du phonon permet de calculer la reflectivité R du 
iiiiïoir non-linéaire. Ces calculs montrent que [ 191 

Cette solution a été obtenue en faisant l’hypothèse que la reflectivité atteint son maximum 
au moins à la fin de l’impulsion et que l’impulsion de durée t, possède une forme temporelle 
rectangulaire. La différence essentielle entre 1’Ecl. (17) et 1’Eq. (22) est que la reflectivité 
transitoire dépend du rapport t I , / r B .  Nous verrons que ceci a une influence très importante 
stir l’évolution du seuil Brilloiiin. Comme précédemment, le seuil est atteint lorsque le 
t,erme dans l’exponentielle de 1’Eq. (22) vaut environ 30. Dans ce cas, l’intensité seuil, 
I i e i i 7 1  est donnée par 

(I5 + f ~ > ’ 7 ~ )  (régime trarisitoire) . Iseuzl = 2 g L t p / r B  

En utilisant 1’Eq. (20), on trouve finalement, [19, 2.51 
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4.2 Paramètres importants 

Les équations (19), (21), (23 )  et (24) montrent que le gain Brillouin g doit être le plus 
grand possible pour diminuer IC seuil du mécanisme. le coefficient de gain Brillouin est 
tloiiné par 

DiLiiS c&te expression ye est le coefficient, e1rctrostric;tif. TB est la durée de vie du phonon, 
i LL vit,essc de la lumière et p la niasse voluiniclue iiioyeniie du milieu. Notons que ye et 
T / ~  sont proportionnels à p. Dans le cas d’un g a z ,  -ye et TH augmentent donc linéairemnent 
avec la pression. Le gain Brillouin augmente quadratiquement avec p 011 avec la pression. 

La réflexion de l’onde incidente sur le réseau d’indice induit un décalage en fréquence 
A i / ~ ~ ~ l l  entre faisceaux incident et réfléchi [19] 

oii l!~. est, la vitesse du son daiis le milieu coiisidér‘ rt, X la longueur d’onde du faisceau 
iiicitlrrit. Pour une onde excitatrice & X = 1: O6 pm, Ir dkalage en fréquence Brilloiiin est 
c k  0!3 A 1 GHz dans les gaz, dr 2 i. 3 GHz dans les liquides et d’une dizaine de GHz dans 
les solides. 

Parmi toutes les ondes diff’usées par le processus spontané, celle conjuguée en phase 
est celle qui dispose du plus grand gain d’amplification cumulé sur tout le volume d’in- 
teraction. Cette amplification sélective explique pourquoi les miroirs Brillouin sont des 
miroirs à conjugaison de phase. En revanche, une intensité incidente trop importante, en 
rkliiisant le volume d’interaction réduit cette sélectivit,C. et donc la qualit,é de la conjiigai- 
soil tlc phitse. L’intensité du faisceau incident doit donc Pt,re bien ajustée d’une part pour 

c a,ii dessus du seuil et d’aiit.re part pour perincttre uiie bonne reconstriictioii du front 
tl’oiitlr corijugué en phase. Eii pratique, on choisit unr intensité incidente entre 5 et 10 
fois l’intensité seuil. 

En résumé, les paramètres importants de cette int,eraction sont donc 

le gain Brillouin, g,  (qui doit étre le plus grand possible pour diminuer le seuil) 

la durée de vie des phonons acoustiques, T ~ ,  qui quantifie le temps de réponse du 
miroir non-linéaire 

le décalage en fréquence Brillouin, A V B , , ~ ~  

Lc t,ableau 2 présente ces paraiiiètres à la longueur d’onde dii laser Nd:YAG (A = 1,06 
/ /ni)  pour les milieux non-linéaires les plus connus. 

La figure 10 montre une courbe expérimentale typique de réflectivité d’un miroir à 
conjugaison de phase Brillouin en fonction de l’énergie incidente. La reflectivité est ici 
définie comme le rapport énergétique entre le faisceau conjugué en phase et le faisceau 
iiicident. Le matériau utilisé est ici du SnC!I4 et le laser, un laser Nd:YAG déclenché 
fonctionnant à une longueur d’onde de 1,06 him. Dans ces conditions expérimentales, 1e 
sriiil Brilloiiin est d’environ 2 1ii.J. Pour des biiergies siip‘rieures, la réflectivité du miroir 
iiowlin4airc augmente rapidement, puis atteint, line valeur de saturation d’environ 60 %. I1 
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Matériaux g (cm/GW) A u ~ ~ ~ l l  (GHz) TB (ns) - 
CH4 (120 bars) 90 0,87 18’7 

GAZ Xe (40 bars) 43 0,28 29’2 
SFs (22 bars) 25 0,25 17’1 
N2 (135 bars) 30 0,7 22 

c‘S2 130 3,3 5’2 
c‘c‘14 4 2’8 0’6 

CXFlB 6,5 114 1 
LIQUIDES C2C13F3 (Fréon 113) 6 1’75 0,84 

2 2,3 - SnCI4 14 
I TiCL 20 3.3 1,7 

~ 

A. Brignon 

Tableau 2: Paramètres importants de l’effet Brillouin stimulé pour différents milieux 
non-linéaires à X = 1,06 pm. 

faut. noter que les miroirs Brilloiiiii utilisés dans des coiiditioiis optimales peuvent atteindre 
des réflectivités supérieures i 90 %. 

4.3 Effets non-linéaires paras i tes  

Le Tableau 2 montre que de nombreux gaz 011 liqiiides possèdent les caractéristiques 
pour induire efficacement l’effet Brillouin stimulé. Pourtant, l’étude expérimentale de ces 
matériaux a permis de mettre en évidence des effets non-héaires parasites qui peuvent 
tr@s fortement diminuer, voir annuler, l’effet Brillouin recherché [27]. Les principaux mé- 
canismes compétitifs à l’effet Brillouin peuvent être : l’ionisation du milieu, aussi appe- 
lée “claquage”, la défocalisation thermique et l’effet Raman. Les milieux non-linéaires 
les mieux adaptés doivent doiic être des matériaux qui possédent un coefficient de gain 
Brillouin élevé et dans lesquels les effets parasites limihtifs sont les plus faibles possibles. 

Parmi les effets non-linéaires parasites, les effets thermiques sont certainement les plus 
contraignants. La première conséquence de l’effet thermique est la défocalisation de l’onde 
au voisinage du point focal qui a pour effet d’augmenter le seuil Brillouin. La défocalisation 
thermique d’une impulsion laser monomode est caractérisée par une énergie critique E,, 
pour laquelle la densité d’énergie au niveau du point, focal est diminuée de moitié. Cette 
énergie critique est donnée par [28] 

où rt, est l’indice du milieu, C,, la chaleur spbcifique; T la température due à l’échauffement 
du milieu et 01 est le Coefficient d’absorption. Cette formule permet de calculer l’absorption 
du milieu pour laquelle les effets thermiques apparaissent avant même le seuil Brillouin. 
Une application numérique daris le cas des liquides chlorés (SnCI4, TiC14 ou CC14) donne 
P51 

10-9 ou 10-8 
N t ,  

n. (cm-l) 5 

oii N est la. cadence de répétition et t ,  est la durée de I‘impulsion. Pour une impulsion de 
diirée t ,  = 20 ns et une cadence de répétition de IV = 50 Hz, le coefficient d’absorption 
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Réflectivité (%) 

" 0  10 20 30 40 50 60 
Energie iiicidente (niJ) 

Figure 10: Réflectivité du iniroir coiijugaisoii dc pliase ci1 fonction de l'énergie incidciite 
1)ar iiiipulsion d'un laser Nd:YAG déclenclié fonctioiiriaiit A I .O6 p i .  Le inatériaii Brilloiiiii 
iit,ilisb r s t  du SnC14. 

dii milieu doit être inférieur ii environ l o p 3  ernp1. Oiitrc line absorption intrinsftque ex- 
trrinement faible, les milieux Brilloiiiii doivent donc être parfaitement purifiés pour éviter 
l'absorption résiduelle par des impuretés. 

4.4 Influence des caractéristiques de la source sur le seuil Brillouin 

Poiir 1111 forictionnement optimiirn dii miroir Brilloiiiii. le laser incident doit posséder 
i i n ~  litrgeiir de raie très étroit,(.. Le seuil Brilloiiiii le pliis hihle est donc obtenu lorsque 
I r  laser wt. monomode longit,iidinal. Lorsque le laser s'@carte de ce fonctionnement, le 
miil  Brillouin augmente. I1 est & noter que daiis ce cas, on peut également observer une 
baisse de la fidélité du miroir non-linéaire. Afin d'évaluer l'augmentation du seuil avec 
l'élargissement de la raie laser, nous avons ut,ilisé la modélisation de la Ref. [29]. Le seuil 
Brillouin pour un laser possédant une raie de largeur A w  est 

oii ESCTL110 est le seuil Brillouin pour iin laser moiiochromaticliie (Au = 0). Notons que cette 
wpressioii a été calciilée en coiisidèrant le régime stat,ioiinaire. En bonne approximation, 
les iliignieiitations du seuil en r4gime stationnaire et transitoire suivent une loi identique. 
On remarque que le seuil Brillouin augmente comme la rx inc  carrée de la largeur de raie 
laser. 

La qualité spatiale du faisceau incident peut également influencer très fortement le 
seuil Brillouin. Les conditions optimales de focalisation qui aboutissent au seuil Brillouin 
le plus faible sont en effet obteiiiies lorsque Ir faisceaii est limité par diffraction (divergence 
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eo). Pour un faisceau de divergence O qui n’est pas liiiiit6 par diffraction (O > eo), le 
sriiil Brillouin devient 1281: 

(30) 
O 

E s e z r z l [ @ )  = Eseudo - 
0 0  

oii Esezlz10 est le seuil Brillouin pour un faisceau limité par diffraction. Cette formule montre 
que le seuil Brillouin augmente linéairement avec la divergence du faisceau incident. 

4.5 Exemple de réalisation 

Un laser du type oscillateur-aiiiplificateur (ÏViOPA) avec miroir k conjugaison de phase 
Brillouiii est schématisé sur la Figure 11. Notons que pliisieiirs [en général deux) ampli- 
fii<:iLteiirs peuvent être utilisés rt qu’un Pine de correct,ioii de la dépolarisat,ion peut 
<+&ment etre incorporé. Le iiiiroir A c: gaison de phase p t  sa lentille de focalisatioii 
associée sont ici simplement placés après le premier passage du faisceau dans le (ou les) 
amplificateur[s). Comme nous l’avons évoqué dans les paragraphes précédents, le choix du 
milieu Brillouiri est très important et doit teiiir compte des caractérisatiques du faisceau 
incident sur la cellule (énergie par impulsion. cadence de répétition, distorsions, ...). 

Quelques exemples de lasers à liautc puissance e t  k liaut,e qualité de faisceau: 

0 Laser Nd:YAG délivrant, 1 J par impulsion A 100 Hz (100 W de puissance moyenne) 
eiitièrement pompé par diodes lasers [30]. Ce lasrï réalisé par TRW (USA) utilise 
un oscillateur Nd:YAG inject4 poiir un  fonctioniienirnt inonoriiode longitudinal. 
L’ainplificateur est un “slab” pompé par diodes lasers ct, la cellule Brillouin contient 
du Fréon 113. La qualité du faisceau ?II sortie du système est 1,l fois la limite de 
diffraction. 

0 Laser Nd:YAP délivrant. plus de 200 W de puissance moyenne avec une excellente 
qualité de faisceau réalisé à l’University de Berlin (311. Le milieu Brillouin utilise du 
csa. 

I1 est également possible de t,irer profit du miroir à conjiigaison de phase pour introduire 
diLiis le laser d’autres fonctions comme l’agilité angiilairc~ d i i  faisceau. Pour des applications 
iiidiist,rielles comme le micro-iisinage, il est iiécssaire dr dévier le faisceau rapidement 
nvec line excellente précision de pointage. Pour réalisrr cette fonction, on peut placer 
viitre l’oscillateur et l’amplificat,riir un déflect.eur acoiisto-optique. Le faisceau défléchi est 
cJiisiiit,e amplifié une première fois puis rencontre le miroir à conjugaison de phase. Ce 
dernier renvoie le faisceau, quelle que soit sa direction. dails l’amplificateur. En sortie du 
svstènie, on obtient un faisceau énergétique, défléchi et limité par diffraction [32]. 

On peut finalement mentionner qu’un laser ti  conjugaison de phase Nd:YAG est com- 
mercialisé par la société Coherent. Ce laser utilise un oscillateur en anneau monofréquence 
pompé par diodes lasers, deux barreaux amplificateurs pompés par lampes flash et line 
celliile Brillouin contenant du Fréon 113. Ce hser délivre des impulsions de 400 mJ  à une 
(‘ideilce de 100 Hz et la qualit,é du faisceau rst, environ 1,s fois la limite de diffraction. 

Dans ces lasers, les matériaux non-linéaires utilisés sont soit des gaz maintenus à 
liiLiit,e pression (100-200 bar), soit. des liquides, l i e n  souvent toxiques. D’un point de vue 
pratique, il est préférable d’utiliser des milieux i l’état solidc qui présentent des avantages 
relatifs à leur compacité, facilité de manipulation et fiabilité. Leur utilisation est même 
indispensable pour certaines applicat,ions. 
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Figure 11: Réalisation d’un li~ser MOPA iivc(’ iiiiroir N c:oiijiigitison de phase Briiloiiiii 

I1 peut être envisageable d’utiliser des mat,ériaux solides pour réaliser des miroirs à 
con,jugaison de phase Brillouiii. Pour éviter t,oiit phénomène non-linéaire parasite, ces 
niatériaux doivent posséder iin coefficient d’absorption très faible à la longueur d’onde 
d’iitilisation. Dans le proche infrarouge, les verres optiqiies usuels (BIi7) ou le quartz 
peiivent être employés. Cependaiit, leur coefficient de gain Brillouin est faible (environ 
2-3 <:ni/GW) et leur seuil en énergie importitiit (plusieurs dizaines de mJ). Pour un fonc- 
tioiiiirmeiit correct, des impulsions d’Cnergie siipérieure à. 100 mJ  doivent être focalisées 
t l~i is  le milieu, ce qui pose des problèmes tlr tenue au fiiix. Urie solution peut consister 
;I iit,ilisei des fibres optiques e11 verre oii eii qiiartz t r k  iiiidtimodes [31]. Corrimc le seuil 
Erilloiiiii ri1 intensité est inverscrneiit propoi.t,ioiinel au prodiiit, ”coefficient de gaiil x 1011- 
giicwr tl’iiiteraction” , il est facilr de pallier le faible coefficient de gain Brillouin en utilisant 
iiiie fibre de plusieurs mètres. Des rrflectivitk (le co~i,juga.ison de phase supérieures à 50 
%) ont, aiiisi été obtenues avec (les impulsions de puissance crête de seulement quelques 
ItW (daris iin liquide, par exeiiiple SnC14, il faut plut>ôt, des impulsions de puissance 1 
MW). DPS lasers MOPA avec line fibre à conjugaison dc pliase délivrant plus de 100 W 
de puissance moyenne ont airisi pu être d6veloppés [33].  En revanche, la focalisation de 
l’oiide incidente sur la face d’eiitrée de la fibre pose bieii eiiteiidu des problèmes de posi- 
tioiiiiPnicnt, dii composant et, tlc t,eniie aii f i i is .  Cie miroir A c:ori.jiigaisori de pliase ne peut, 
p i ~ s  corrigcr des faisceaiix trol) distordiis t,oiites lrs fr6qiierices spatiales ne reiit,rerit 
/)<is (hiis la fi1n-v. 

5 .  L’EFFET PHOTOREFRACTIF 

5.1 Rappels de l’effet photoréfractif 

Parmi les niatériaux solides erivisageables, les cristaux phot,oréfractifs sont d’autres candi- 
(litts intércssants. Un matériau pliotoréfract,if cissocie driix proprié& : il est, photoconduc- 
tcsiir ct, il 1xt;sente un effet élect,ro-optiqiie. La pliotocoiiductioil, suite à une illumination 
i io~ i  iiiiiforine, permet l’établisstmeiit clans Ir niatériau d’uii champ klectrique, dit champ 
( I r  c.li;trge d’espace, qui reprotliiit, la figure e11 iiit,eiisit6 iiiais qui est décalé d’une quantité 
CO. Cc cliarrip de charge d’espaw cst. diî à la redistributioii des charges photo-induites dans 
IC, iiiatkriaii. Les porteurs de c,liitrges, par exemple dt.s 61 rom, sont issus de centres 
doriiieurs ou “pièges photoréfractifs”. Ces pi+.ges soiit, diis A des défauts dii cristal et leurs 
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Figure 12: Principe du mélange à deux oncles ch is  un  cristal photoréfractif. 

niveaux d’énergie se trouvent dans la haiick inteïditc. Ils sont excités dans les régions 
illuminées et passent dans la Imide de coridiict,ion. LA, ils migrent par diffusion . Puis 
ils se conibinent sur un centrr itccepteur, ou piège ioriisG. dans les régioiis non illuminées. 
C’vst, donc cette séparation spatiale des charges qui induit le champ de charge d’espace. 
Ck dernier module par effet électro-optique la biréfringence du matériau. Ce changement 
local de l’indice du matériau reproduit donc la figure d’intensité à un décalage spatial 4 
prks. 

L’interaction de deux faisceaux cohérents dans un cristal photoréfractif permet un 
transfert d’énergie d’un faisceau vers l’autre. CP phenornène appelé mélange à deux ondes 
wt. représenté sur la figure 12. Lorsque les deux oncles, d’amplitudes complexes A, et A,, 
iiit,crf$reiit, dans le milieu non-liiiéaiïe, l’inteiisit,é totale peiit s’écrire : 

1 = pl),li + JA,?/2 + [AP4, exp(-”<?.) + C.C.] (31) 

où IC = 47r sin B / X ,  où B est le demi-angle eiitre les deux faisceaux à l’intérieur du cristal. 
La variation spatiale d’éclairement induit une variation de l’indice de réfraction qui s’écrit : 

(32) 

oii A71 est le changement d’iiidice. En posttiit. A,, = (1,1)1/2 exp(-z$~,,) et A,9 = (Is)’” 
csp( - i ’ ( l T )  la résolution de l’bqiiation de pi’opagatioii p r ine t  d’aboutir aux systèmes 
tl’bqiiatioiis couplées suivants : 
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Faisceau 
incident 

Figure 13: L’amplification du bruit clans un cristal photoréfractif ou “beam fanning” 

où 01 est le coeficient d’absorption et r le coefficient de gain photoréfractif donné par 

Lorsque le matériau photoréfractif fonctionne en régime de diffusion (c’est à dire sans 
cliamp électrique appliqué), 4 = n/2. Dans ce cas, on voit à travers les Eqs. (33) et (34) 
que le faisceau A, transfert son énergie au faisceau A, saris transfert de sa phase. Dans 
ces conditions, le gain deux oncles, G = I,(L)/I,(O), peut se calculer d’après l’équation 
( 3 3 )  

oii ’ ( O )  = Ip(0)/Is(O).  Dans les matériaux photoréfractifs à fort gain tel que le Titanate de 
Barium (BaTi03), ce transfert énergétique peut être extrêmement efficace. En considérant 
un cristal de 0,5 cm d’épaisseur, un coefficient de gain r = 30 cm-l et une absorption 
(I = 1 cm-’, on obtient un gain deux ondes G = 2 x 10‘. Cette forte valeur de G 
ii’est généralement pas obtenue expérimentalement car l’interaction à deux ondes dans 
le BaTi03 est perturbée par la présence d’un troisième faisceau appelé en anglais “beam 
fanning”. Ce faisceau est issu de l’amplification de la diffusion de la pompe aux interfaces 
ou dans l’épaisseur du cristal via un couplage à deux ondes avec le faisceau pompe ( A p )  
lui-même (voir figure 13). Cet effet indésirable dans une expérience de mélange à deux 
ondes, va jouer un rôle primordial dans la génération d’un faisceau conjugué en phase 
dans une géométrie auto-pompée. 

5.2  Conjugaison de phase auto-pompée dans un cristal photréfractif 

De la conjugaison de phase par mélange à quatre ondes peut être réalisée dans un cristal 
photoréfractif. Dans cette interaction un faisccau signal et deux faisceaux pompes contra- 
propagatifs interfèrent dans le cristal et engendrent un quatrième faisceau, le faisceau 
conjugué en phase. Pour l’application qui nous intéresse, cette interaction est difficile- 
nient utilisable. En revanche, les miroirs à conjugaison de phase auto-pompés présentent 
l’avantage de n’utiliser qu’un seul faisceau incident jouant le rôle de signal. Parmi les 
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Figure 14: Conjugaison de phase auto-pompée en boucle externe dans un cristal plioto- 
réfractif. M : miroirs. 

différentes géométries de conjugaison de phase auto-pompées, deux sont particulièrement 
intéressantes pour corriger les distorsions de phase d’un milieu laser. 

La première géométrie est présentée sur la figure 14. Le signal traverse le cristal pho- 
toréfractif et y est renvoyé par l’intermédiaire d’une boucle optique réalisée au moyen de 
miroirs plans classiques. Le faisceau ainsi renvoyé est noté A2. Un autre faisceau (noté Al) 
est spontanément engendré dans le cristal grâce au phénomène de fanning. Après un aller 
dans la boucle, Al donne le faisceau B qui va être à son tour amplifié par mélange à deux 
ondes entre Az et B. On se retrouve alors dans une configiiration de mélange à quatre 
ondes où Al et  A:! jouent le rôle de faisceaux pompes avant et  arrière, respectivement et 
où B le conjugué en phase au faisceau incident. Le réseau photoréfractif utilisé pour la 
génération de la conjugaison de phase est le réseau en transmission inscrit simultanément 
par les couples de faisceaux (signal - A l )  et (B - A2). Le gain photoréfractif requis pour 
atteindre le seuil de fonctionnement du miroir à conjugaison de phase dépend de l’absorp- 
tion du cristal et des pertes dues aux composants optiques de la boucle. Dans un modèle 
en ondes planes avec cy = O et = 7r /2 ,  le gain photoréfractif seuil est donné par [34]: 

T + 1  r L  = 2 T + 1  ill ( ILT) 
T - 1  (37) 

oii T est la transmission de la boucle. FL est égal à 2 pour une boucle sans pertes. I1 faut 
noter que la réflectivité du miroir non-linéaire augmente rapidement avec le produit r L .  

Lors de la réalisation de ce type de miroir à conjugaison de phase, deux problèmes peu- 
vent se rencontrer : d’une part la stabilité de la réflectivité et d’autre part la fidélité de la 
conjugaison de phase. Nous présentons ici brièvement les techniques qui permettent d’ob- 
tenir un fonctionnement optimal du miroir non-linéaire. Pour assurer un fonctionnement 
stable de ce miroir à conjugaison de phase, on doit principalement éviter la formation 
des réseaux parasites en réflexion (réseaux formés entre les faisceaux A2-signal, B A 1 ,  
A2-AI,  B-signal) [35]. Si le laser utilisé possède line longueur de cohérence supérieure à 
la longueur de la boucle externe, il suffit de riionter un des miroirs de la boucle sur une 
cale piezoélectrique pour rompre la cohérence du faisceau. Dans le plan de la boucle (plan 
de la figure 14), les conditions d’accord de phase imposent au faisceau conjugué en phase 
engendré à partir du bruit d’être une réplique fidèle du faisceau incident. En revanche, ces 
conditions d’accord de phase sont beaucoup moins strictes dans le plan vertical. Ceci a 
pour conséquence d’altérer la qualité du faisceau conjugué [36]. Pour pallier ce problème, 
une technique consiste à introduire dans la boucle un système qui réalise une rotation de 
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373 

Boucle externe Boucle interne 
r L  > 2 r L  > 5 
N 10 cm < 1 cm 

ne dépend pas peut dépendre de la 
du cristal géométrie du cristal 

alignement précis des composaiit,s auto-alignement 

recouvrement eiitïe les faisceam faisceau 
optiques pour assiirer 1111 hoii d 11 

peut corriger ne corrige pas des aberrations 
trop import,antes de fortes aberrations 

F igure  15: Conjugaison de plidse aiito-ponipev pni  ilflexioii interne totale clans un cristal 
pliotorlfrdctif. 

Tableau 3: Comparaison des miroirs à conjugaison de phase auto-pompés photoréfractifs 
en boucles externe et interne. 

la sc.ct.ion des faisceaux de 90” [37]. On peut 6galement iit,iliser iin télescope afocal dans 
ld I,oucle. 

La deuxième géométrie de cmijugaisoii de pliase auto-poiiipée utilise la formation d’une 
lmiiclr à l’intérieur du cristal liii-même. Cette coilfiguration ne nécessite aucun élément 
optique supplémentaire et préscnte donc l’avantage d’une grande compacité [38]. Comme 
dans le cas précédent, l’interaction démarre sur l’apparition du “beam fanning” dans le 
cristal. Pour certaines incidences du faisceau incident, la diffusion amplifiée se réfléchit 
sur les faces du cristal pour former une boucle interne au niveau d’un des coins du cristal 
comme le montre la figure 15. Le mécanisme de formation du faisceau conjugué en phase 
le plus couramment admis est celui des deux zones d’interaction [39]. Les faisceaux 2 et 
2’ engendrés à partir du beam fanning donnent respect,ivement les faisceaux 3’ et 3 après 
r.i.fic.xion sur les faces du cristal. Deux zones dr inélange à quatre ondes apparaissent alors. 
Lr signal (faisceau incident 1) et le faisceau coii,jugué en pliase, 4, sont communs à ces 
driix zones. Ce miroir non-linéaire nécessite ilne valeur. de gain plus importante (environ 
T L  > 5) que celle requise poiir la configuration e n  hoiiclr externe. Le tableau 3 compare 
les deux types de miroirs auto-pompés. 
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laser 

5.3 Lasers avec miroir à conjugaison de phase photoréfractif 

Pour réaliser une source laser à haute qualité de faisceau intégrant un miroir à conjii- 
gaison de phase photoréfractif, plusieurs paramètres sont à prendre en compte. Le choix 
di i  matériau photoréfractif est bien entendu crucial. Les impuretés ou le dopant éventuel 
dii cristal photoréfractif doivent absorber à la longueur d’onde d’utilisation. En revanche, 
l’absorption ne doit pas être trop importante ( a  < 1 em-’) pour éviter une limitation de 
la réflectivité ou tout échauffement du cristal. Les lasers en configuration MOPA fonction- 
nent par ailleurs en régime impulsionnel (impulsions de durée N 10 ns à une cadence de 
répétition > 10 Hz). Les temps de réponse et la sensibilité des matériaux photoréfractifs 
ne permettant pas une réponse à une impulsion unique du miroir à conjugaison de phase, 
le faisceau conjugué s’établit après l’intégration de plusieim impulsions. Les matériaux 
photoréfractifs fonctionnant en régime de diffusion (pour lesquels, q!~ = n / 2 )  sont donc les 
spiils caiididats possibles. 

Nc1:YAG 
LDOi diriplifier 

I Rh:BaTiOs 

Nd:YAG 
déclenché 

Figure 16: Architecture Oscillateur-Amplificateur (MOPA) mec miroir à conjugaison de 
phase photoréfractif. Géométries (a) 2 passages et (b) 4 passages. PG : polariseur de Glan; 
RF : rotateur de Faraday; LDO : lame demi-onde; LQO : lame quart d’onde; M : miroir 
plan. 

- I I  l i n  - k: ’ RF1 ’ - %2 I 

Pour les lasers dopés au néodyme (Nd:YAG, par exemple) fonctionnant dans le proche 
iiifrarouge, le Bati03 dopé au Rhodium (Rh:BatiO3) est, 1111 bon candidat [40]. Des réflec- 
tivit,és de conjugaison de phase de 55 % en I>oiicle interne et de 70 % en boucle externe 
ont ainsi pu être démontrées avec des crist,aiix de Rh:Bati03 à la longueur d’onde des 
1. a s a s  , “ 

dans un laser [41, 421. Le temps de réponse du cristal est. de quelques minutes ce qui peut 
coiistituer une limitation lorsque les distorsions de phase du milieu laser évoluent rapi- 

Nc1:YAG (1,06 pm), ce qui est. tout fait suffisant pour envisager leur intégration 
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Photoréfractif Brillouin 

Dimension 
Caractéristiques 

spectrales de la source 
Temix de réDonse 

Caractéristiques 
spatiales 

du 
faisceau 

011 gaz 
+ < l c m  - 20-50 cm 
+ pas de - monomode 

contrainte longitudinal 
- 1-3 min + an. nanosecondes 
- ne corrige pas 

des distorsions 
évoluant rapidement 

+ pour des distorsions 
évoluant lentement 
corrige de t r k  
fortes aberrations 

+ corrige des distorsions 
pouvant changer d’une 
impulsion à une autre 

- ne corrige pas 
de fortes 
aberrations 

Tableau 4: Comparaison des iriiroirs i coi1,jiigaison pliotorbfractif et Brillouin. + : %van- 
tages; - : limitation. 

dement. La tenue au flux du cristal ( w  15 MW/cm2) est line autre contrainte à prendre 
en compte. En revanche, dans des régimes d’utilisation oii le temps de réponse du cristal 
ct la tenue au flux ne constituent pas un problème, l’utilisation d’un cristal photoréfrac- 
tif comme miroir non-linéaire présente de nombreux avantages par rapport aux cellules 
Brilloiiiii en terme de compacit,é; fidélité de coiijiigaison de phase, facilité d’utilisation et 
(le inaiiipiilation. 

Le scliérria d’une source Nd:YAG avec iniroir coiijogaison de phase photoréfractif 
pr6serité sur la figure 16(a). Dans cette architecture, un  oscillateur Nd:YAG déclenché 
vre des impulsions de faiblc énergie, E,,,, avec un profil spatial de bonne qualité. Un 

isolateur de Faraday, constitué de deux polariseurs de Glaii (GP1 et GP,), d’un rotateur 
de Faraday (FR,) et d’une lanie dem-onde (WP,) perniet de découpler l’oscillateur avec 
IC faisceau de retour fortemeiit amplifié. Le faisceau issu de l’oscillateur est donc ampli- 
fié une première fois dans l’amplificateur à fort gain. Le faisceau est alors réfléchi par le 
iiiiroir non-linéaire pour subir iin deuxième passage dans l’amplificateur. Le faisceau est 
ciisuite extrait par réflexion sur le polariseur GPI. Ce faisceau amplifié possède toutes les 
cliialit,4s spatiales du faisceau issu d r  l’oscillat,riir. Cominc 011 limite l’énergie incidente sur 
l r  cristir1 photoréfractif, toute 1’6iiergie stjoclt6e dans l’amplificateur n’est pas extraite. Un 
iiiov(’ii d’extraire une plus graiide partie do cett,e éncrgie coiisiste à utiliser l’architecture 
( I r  l i ~  figure 16(b) dans laquelle> le faisceau siibit 4 passages dans le milieu amplificateur 
[43]. Dans cette architecture, iiiie lame quart d’onde (LQO) est utilisée en deux passages 
poiir tourner de 90” la polarisation de l’onde qui a subi iiiie première traversée dii mi- 
lieu amplificateur. Aprés une deuxième amplification, l’onde est réfléchie par le polariseur 
C+P2 et envoyé sur le miroir à conjugaison de phase. Une lame demi-onde (WP,) renverse 
la polarisation pour optimiser l’interaction iioIi-linéaire. L’onde conjuguée en phase ainsi 
renvoyée par le cristal photoréfractif subit deiix passages supplémentaires dans l’amplifi- 
cateiir pour être finalement ext,rait.e du syt,èine au moyen dii polariseur GP1. Une fois de 
pliis. le faisceau de sortie est corrigé des dist,orsions de pliase du milieu actif. 

L’utilisation d’un cristal pliotoréfractif coinnie miroir iioii-linéaire permet donc la réa- 
lisat,ioii dc soiirces lasers Nd:Y.kG à liautme qualit6 de f ceaii entièrement à l’état solide. 
C:r t,ype (l’architecture a réceiiirrient été valid6 avec LIU poiripage par lampes flash basse 
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cadence et par diodes laser de puissance haute cadence 143, 441. Dans ce dernier cas, des 
impulsions de 20 mJ  à 200 Hz ont été obtenues (puissance moyenne 4 W). Dans les mêmes 
conditions expérimentales, les performances de cette source en terme d’énergie extraite 
et de qualité de faisceau sont tout à fait comparables à celles obtenues avec un miroir à 
conjugaison de phase du type Brillouin. En revanche, pour atteindre des puissances plus 
élevées (10-200 W), les miroirs Brillouin restent encore les mieux adaptés. Une optimisa- 
tion des matériaux photoréfractifs (dopage, taille des cristaux, temps de réponse) pourra 
certainement étendre leur domaine d’application. Le tableau 4 présente une comparaison 
des miroirs Brillouin et photoréfractif. 

5.4 Le “nettoyage de faisceau” par mélange à deux ondes 

Dans certains régimes temporels, il peut être difficile de réaliser des amplificateurs lasers 
possédant un gain suffisamment élevé pour être utilisable dans une architecture MOPA. 
C’est notamment le cas en régime continu ou en régime de très haute cadence (> 10 kHz). 
La montée en puissance se fait alors dans l’oscillateur lui-même. La qualité spatiale du 
faisceau émis par de telles sources peut se trouver extrêmement dégradée par les distorsions 
thermiques qui interviennent dans le milieu actif intra-cavité. Une solution peut consister 
A remplacer un des miroirs de la cavité laser par un miroir à conjugaison de phase. En 
revanche, la réflectivité du miroir non-linéaire doit être proche de 100 % pour diminuer 
les pertes de la cavité, ce qui constitue une limitation à l’emploi de cette technique. Une 
solution alternative consiste à iitiliser le “nettoyage de faisceau” par mélange à deux ondes 
dsiis un cristal photoréfractif. Le principe du nettoyage de faisceau est représenté sur la 
figure 17. Comme on l’a déjà souligné au paragraphe 5.1,  le mélange à deux ondes dans 
un  cristal photoréfractif entre un faisceau intense, ou faisceau pompe, et un faisceau de 
faible intensité, ou faisceau signal, donne lieu à un transfert de l’énergie de la pompe sur 
le signal sans transfert de phase lorsque le décalage entre les réseaux d’interférence et 
d’indice vaut 4 = 7r /2 .  En d’autres termes, si le signal est un faisceau d’excellente qualité 
spatiale mais peu intense et que le faisceau pompe intense est fortement distordu, cette 
interaction non-linéaire va permettre de transférer toute l’énergie du faisceau pompe sur 
le signal, ce dernier conservant toutes ses qualités spatiales [45]. 

L’architecture complète du laser incluant le module de nettoyage du faisceau est pré- 
sentée sur la figure 18. L’oscillateur laser est sc:liématisé par un milieu actif dans une cavité 
plaii-convexe formée de deux miroirs. Le faisceau distordu, d’intensité Io ,  issu du laser est 

Faisceau 
distordu 

Faisceau 
“propre” 

Cristal 
photoréfractif ., 

I- . .  

Faisceau 
signal 
amplifié 

Faisceau 
pompe 
atténué 

Figure 17: Principe du “nettoyage” de faisceau par mélange à deux ondes dans un 
cristal photoréfractif. 
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Lame 
séparatrice Filtre 

“ùdateur laser 
photoréfractif 

Miroir 
Faisceau 
pompe 

Figure 18: Amélioration de la luminance d’uii oscillateur laser par mélange à deux oiides 
dans un cristal photoréfractif. 

si.par6 en deux faisceaux au moyen d’iine lame de verre séparatrice. Le premier faisceau, 
,joiiaiit le rôle de signal, est filtrP au moyen d‘iiii filtre spatial composé d’une plaque percée 
placée dans le plan focal de deiix lentilles. Le diamètre du trou est choisi pour obtenir un 
faisceau limité par diffraction. Le signal, d’intensité I s (0 )  est alors mélangé dans le cristal 
photoréfractif avec le deuxième faisceau jouant le rôle de pompe, d’intensité Ip (0 ) .  L’am- 
plificat,ion du signal permet d’obtenir en sortie di1 cristal un faisceau limité par diffraction 
d’intensité I s (L) ,  L’efficacité, E ,  de cette technique peut 6tre quantifiée par l’expression 
suivante : 

(38)  
E = - .  I S  ( L )  

IO 
En notant p le rapport en intensité entre les faisceaux pompe et signal au niveau de la 
lame skparatrice, ce rapport juste avant le cristal devient 

où T est la transmission du filtre spatial qui dépend directement de l’importance des 
distorsions du faisceau. En utilisant cétte valcur de B ( 0 )  dans l’expression du gain deux 
ondes, G, donnée par l’équation ( 3 6 ) ,  on peut calculer l’efficacité du système au moyen 
de la relation suivante : 

TG E = -  
1 + /!! 

Poui. des valeurs de gain photoréfractif, r L ,  siiffisaniiiieiit -importantes et une faible ab- 
sorption, E peut, tendre théoriqiienient vers 100 %, à condition d’optimiser la valeur de B. 
Oil peut noter que sans cette technique, un filtre spatial directement placé sur le faisceau 
issu de l’oscillateur limiterait la valeur de l’efficacitk à & = T. Cette technique a déjà été 
validée avec des lasers Nd:YAG continus et des cristaux photoréfractifs de Rh:BaTi03 sen- 
sible dans le proche infrarouge [46]. Notons que contrairement à la conjugaison de phase, 
l’efficacité de l’interaction à deux ondes est fortement tributaire de la stabilité et du 
contraste des franges d’interférences entre les faisceaux pompe et signal. Cette technique 
n’est donc utilisable que pour corriger les dist,orsions d’un laser possédant une cohérence 
spatiale suffisamment importante. 
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6. MELANGE D’ONDES DANS LE MILIEU LASER 

Une autre solution très attractive consiste à utiliser le milieu laser lui-même comme miroir 
non-linéaire. I1 est en effet possible d’inscrire dans un amplificateur laser des réseaux ou 
des hologrammes dynamiques par saturation du gain. Cette technique proposée par R. L. 
Abrams et R. C. Lind en 1978 (471 et démontrée expérimentalement par R. A. Fisher et 
B. J. Feldman ainsi que A. Tomita en 1979 [48, 491 a fait l’objet récemment d’études 
plus approfondies [50, 511. Cette technique présente en effet de nombreux avantages. 
Le phénomène de saturation du gain laser est inhérent à tous les milieux lasers, par 
conséquent tous les matériaux lasers solides (Nd:YAG, Nd:YV04, Ti:Saphir, ...) peuvent 
être utilisés. Le milieu laser étant lui-même le milieu non-linéaire, la longueur d’onde 
d’utilisation est automatiquement optimisée. Ce mécanisme ne possède aucun seuil en 
intensité et son temps de réponse, extrêmement court, est celui de l’émission stimulée. 
Enfin, comme toutes les ondes mises en jeu dans l’interaction non-linéaire sont amplifiées 
par le gain laser, on peut s’attendre à de très grandes réflectivités du miroir à conjugaison 
de phase ainsi formé. 

Le principe de conjugaison de phase par mélange à quatre ondes dans un amplificateur 
laser est présenté schématiquement sur la Figure 19. Ce milieu laser doit être préalable- 
ment placé en inversion de population par pompage optique au moyen, par exemple, de 
lampes ou de diodes lasers de puissance. Au cours de cette interaction, deux faisceaux 
pompes contra-propagatifs et un faisceau signal se propagent dans le milieu non-linéaire. 
Ces trois faisceaux proviennent d’un même oscillateur laser et sont cohérents entre eux. 
Leur longueur d’onde est ajustée pour être à la résonance de la transition laser de l’ampli- 
ficateur. Cette condition est automatiquement vérifiée lorsque le matériau laser de l’am- 
plificateur est le même que celui utilisé pour l’oscillateur. La distribution non-uniforme de 
l’intensité lumineuse dans l’amplificateur, due aux interférences des trois ondes, inscrit un 
hologramme de gain dans le volume du matériau. En effet, dans les zones intenses, l’inver- 
sion de population décroît alors qu’elle reste élevée dans les zones sombres. La diffraction 
simultanée des faisceaux pompes sur cet hologramme de gain engendre une quatrième 
onde, conjuguée en phase du signal. Outre le gain de l’amplificateur, l’efficacité de cette 
interaction non-linéaire dépend aussi étroitement du taux de modulation de l’hologramme 

’ inscrit. Ce dernier peut être optimisé en ajustant correctement la densité d’énergie des 
ondes mises en jeu par rapport à la densité d’énergie de saturation (Us,, = 500 mJ/cm2 
pour le Nd:YAG) du milieu laser utilisé. 

6.1 Rappels sur les lasers 

Pour décrire et modéliser les interactions de mélanges d’ondes dans le milieu laser, nous 
considérons le modèle du laser à quatre niveaux de la figure 20. Ce modèle s’applique 
aux lasers à néodyme fonctionnant vers 1,06 bm. Le pompage optique par lampes flash 
ou diodes lasers, permet d’exciter des atomes du niveau O fondamental vers le niveau 
3 de pompage. Les atomes se relaxent ensuite de manière non-radiative vers le niveau 
haut de la transition laser (niveau 2). Le pompage permet de maintenir le niveau haut de 
la transition plus peuplé que le niveau bas créant ainsi une inversion de population. En 
traversant un tel milieu, une onde optique de fréquence v ,  d’amplitude initiale A(0) subit 
une amplification laser de la forme : 

où A ( z )  est l’amplitude de l’onde à la distance z dans le milieu. k = 27r/X = 27rn/Xo 
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Figure 19: Principe du mélange à quatre ondes par saturation de gain dans un milieu 
laser préalablement placé en inversion de population. 

est l’amplitude du vecteur d’onde dans le milieu, n l’indice de réfraction. Le gain g(v) et 
la phase $(u)  sont connectés à la susceptibilité atomique, x ,  des ions ou des molécules 
présents dans la matrice laser de la façon suivante [52]: 

k 
(42) g(v) = k x”(v) et 4(7)) = 5 ~ ’ ( v )  , 

et X I  sont respectivement la partie imaginaire et la partie réelle de la susceptibilité 
+ ix”). Pour des milieux qui présentent une raie laser à élargissement 

où 
atomique ( x  = 
lioinogène, on a 

où vo est la fréquence de résonance du laser et, 

avec Av la largeur totale à mi-hauteur de la raie laser. Dans l’équation (43), la valeur du 
coefficient de gain à la résonance, g(vo) ,  est directement proportionnelle à l’inversion de 
population de la  façon suivante 

d v o )  = ai.(vo) (4 - Nl) > (45) 
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Figure 20: Représentation sçliématique du fonctioniieinent d’un laser à quatre niveaux. 

où ce est la section efficace d’émission et Nj représente la densité de population du niveau 
j .  Dans ce type de lasers, le niveau fondamental (niveau O de la Figure 20) est distinct 
dii niveau bas de la transition laser (niveau 1). Ainsi, même avec un pompage modeste, 
l’inversion de population entre les niveaux haut et bas de la transition laser est facile à 
réaliser indépendamment du peuplement du niveau fondamental. Comme le niveau 3 de 
pompage se relaxe rapidement vers le niveau haut de la tsraiisition laser, on a N3 2 O .  Les 
6qiiations de population des iiiveaux de la transition laser s’écrivent alors [2, 521 

oii I = IE12 est l’intensité de l’onde (ou des ondes) optique(s), à la fréquence v, se 
propageant dans le milieu laser et É, le champ électrique total. W p  est le taux de pompage. 
7 = T~~ est le temps de relaxation de la t,ransition laser où temps de fluorescence. g3 
iiidique le nombre d’états que peut prendre l’atome dans le niveau j .  g3 est appelé la 
dbgénérescence du niveau j .  Si les niveaux sont non-dégénérés, gi = g2 = 1. Le temps de 
relaxation spontanée Teff est donné par 

I 

T e f f  = (47) 1 + 7 1 7 2 0  . 
Bien souvent, la relaxation spontanée du niveau 2 vers le niveau O est négligeable. Dans 
ce cas, 720 N CO et Teff N 7 .  

D’après l’équation (46b), la population du niveau haut de la transition laser augmente 
grâce au pompage optique et diminue sous l’effet des émissions stimulée et spontanée. 
Quaiit i la population du niveau bas de la transition, elle augmente par émissions stimulée 
ct, spontanée et diminue par relaxation non-radiative vers le niveau fondamental. Cette 
Yelaxatioii est caractérisée par la constante de t>einps rlo. Dans un laser à quatre niveaux 
idéal, cette relaxation se fait très rapidement de telle sorte que 710 Y O .  Ainsi, la densité 
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de population Ni est nulle. Dans ce cas, Ntot = No et, l’inversion de population (AN = 
Ai, N I )  devient A N  E N,. Avec ces approximations, on trouve finalement: 

Dans la partie droite de l’équation (48), -a , IAN/hu,  d it le phénomène d’émission sti- 
mulée, le deuxième terme, -AN/r  est l’émission spontanée et le troisième terme, RPNtot, 
décrit le pompage optique, où R p  = vpWp est le taux de pompage effectif. 

Comme l’émission stimulée dépend de l’intensité I de l’onde incidente et qu’il n’y a 
qu’un nombre fini d’atomes dans l’état excité, le gain du milieu diminue avec I .  Ce phéno- 
mène est appelé la saturation du gain. On peut, distinguer différents régimes de saturation 
suivaiit le comportement temporel de l’onde incidente. Ainsi en régime stationnaire, l’onde 
iiicidente est continue. On parlera également de régime stationnaire lorsque l’onde est une 
impulsion de durée t, très grande par rapport, 2 la durée de vie de l’état excité 7 (E 230 ps 
tlaiis le cas du Nd:YAG). On parlera de GgLlrme zrripulszonmel ou régime transitoire, pour 
des impulsions de durée t, tr+s petites par rapport à 7 .  Dails la suite, on insistera plus 
particulièrement sur ce régime car dans la plupart des applications, des lasers Nd:YAG 
déclenchés délivrant des impulsions de quelcliies nanosecondes sont utilisés. Dans ce ré- 
gime, comme t, < 7 ,  on peut en bonne approximation, négliger l’émission spontanée et 
tout repompage optique éventuel. Dans ces conditions, l’équation (48) peut se réécrire de 
la manière suivante 

’AN ’N, a,(v)I AN 
p N p - p  - - 

at at hu (49) 

Pour une impulsion incidente clans le milieu à l’instant t = O ,  l’équation (49) aboutit à 

A NtVLzt correspond à l’inversion de population initiale, juste avant que l’impulsion n’arrive. 
Dans l’équation (50), nous avons également introduit la densité d’énergie de saturation 
ou fluence de saturation définit par 

L’expressioii de la susceptibilité atomique en régime transitoire A la résonance (u  = vo, 
h = O )  est finalement donné par [d’après les équations (43), (45) et (50)]: 

(52) 
L 1 

Dans cette équation, cvo(v) = o~(v)AN, , ,~  est le coefficient de gain faible signal obtenu 
pour U, << Usat, où Uo = J? Irlt est la densité d’énergie de l’impulsion incidente. 
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6.2 Mélange à quatre ondes dans le milieu laser 

Dans le cas du mélange à, quatre ondes, le champ électrique total s’écrit: 
1=4 

E ( z ,  t )  = Aj(z)ë’ exp (-1.6.r; + zut) , 
j=l  

(53) 

4 

où k,, et r; sont respectivement le vecteur d’onde, le vecteur unitaire de polarisation 
et le vecteur direction unitaire de l’onde A,. Comme le montre la figure 21, Ai et A2 
représentent les faisceaux pompes avant et arrière, A3 le faisceau signal et A4 le faisceau 
conjugué en phase. En injectant cette expression dans l’équation de propagation dérivée 
des équations de Maxwell : 

on aboutit à un système de quatre équations couplées dans lesquelles chaque onde est 
couplée avec les autres par l’intermédiaire de coefficients non-linéaires dépendant eux- 
nieines de l’intensité des ondes. Dans l’équation (54)’ pat = e,,n2x@ est la polarisation 
atomique. Dans le cas où tous les faisceaux sont polarisés de la même manière (mélange 
à quatre ondes avec faisceaux copolarisés), l’expression des coefficients non-linéaires est 
complexe. Nous ne traiterons ici que le cas où les deux faisceaux pompes sont polarisés 
orthogonalement. Si le signal est polarisé comme le faisceau pompe avant, un réseau 
de gain en transmission est inscrit dans le milieu laser, le faisceau pompe arrière en 
se diffractant sur ce réseau crée le faisceau conjugué comme indiqué sur la figure 21. Le 
faisceau conjugué est alors polarisé orthogonalement au signal et au faisceau pompe avant. 
Dans ce cas, l’équation (52) devient : 

où K = 2ksinB est le module du vecteur réseau, Us et U, sont donnés par [51] : 

A 4 / b  4“ y 
........ .’....... ‘3. ..........* 7.- ...... 

z = L  z = o  Al 

Figure 21: Mélange à quatre ondes dans 1111 amplificateur laser avec faisceaux pompes 
polarisés orthogonalement. 
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Gaiil exponentiel faible intensité N O L  

Figure 22: Réflectivitt du miroir non-linéaire par iiiélange à quatre oncles 
clans un milieu laser en fonction du gain laser. 

x peut être développée en série de Fourier de la façon suivante: 

où les coefficients non-linéaires yn sont donnés par [51] 

- h , ( Z ’ t )  = e x P - V ~ ) ~ n ( ~ M )  , (58) 

ï, étant la fonction de Bessel hyperbolique à l’ordre 17,. En injectant la susceptibilité 
atomique clans l’équation de propagation (54), on obtient les équations différentielles 
couplées entre les ondes Al ,  Az,  A3 et A4 clans l’hypothèse de l’enveloppe lentement 
variable : 

La résolution numérique de ces équations permet de calculer la forme temporelle de I’im- 
pulsion conjuguée, son énergie et la réflectivité du miroir à conjugaison de phase définie 
comme le rapport en énergie des faisceaux conjugué et signal en z = O. 

Comme le montre la figure 22, la réflectivité du miroir non-linéaire croît rapidement 
i t v ~  le gain laser. Des réflectivit*és supérieures à 100 % sont obtenues pour un produit aoL 
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de l’amplificateur supérieur à - 4. On voit donc tout l’intérêt de cette interaction non- 
linéaire qui permet d’obtenir de fortes réflectivités dues à l’amplification laser de toutes 
les ondes mises en jeu. Le mélange à quatre ondes a été validé expérimentalement avec des 
impulsions nanosecondes dans des amplificateurs Nd:YAG pompés par des lampes flashs, 
des amplificateurs Nd:YV04 compacts pompés par diodes lasers et des amplificateurs 
Ti:Saphir [50, 51, 53, 541. Dans tous ces matériaux, des réflectivités de conjugaison de 
phase supérieures à 100 % ont été démontrées. 

6.3 Sources lasers auto-compensées de leurs distorsions 

L’apport des deux faisceaux pompes constitue une limitation à l’utilisation du mélange 
à quatre ondes pour réaliser un miroir à conjugaison de phase. La conjugaison de phase 
auto-pompée permet quant à elle de réaliser le mélange à quatre ondes en injectant dans 
IC milieu non-linéaire un faisceau unique. Ce faisceau traverse une première fois le milieu 
non-linéaire, puis y est réinjecté à l’aide d’une boucle de rétro-réaction. Cette boucle est 
réalisée au moyen de miroirs plans. Le faisceau ainsi renvoyé et le faisceau initial inscrivent 
un hologramme dans le milieu non-linéaire. Les autres faisceaux nécessaires au mélange à 
qiiatre ondes sont engendrés à partir du bruit, c’est à dire de l’émission laser spontanée. 
Ce type de miroir non-linéaire fonctionne si la condition 

qGp > 1 

est vérifiée, où 77 est l’efficacité de diffraction de l’hologramme inscrit, G le gain présent 
dans la boucle et p ,  les pertes. Le gain G peut provenir d’un amplificateur laser introduit 
dans la boucle [55, 561. 

Faisceau corrigé des 
distorsions de phase 

h 

Milieu laser 1 y 

Milieu laser 2 

Figure 23: Schéma d’architecture laser utilisant la conjugaison de phase auto-pompée 
clans le milieu laser en configuration injectée. PG: polariseur de Glan; M :  miroir plan; 
E N R :  élément optique non-réciproque (utilisant, par exemple, un rotateur de Faraday). 

Cette technique a été utilisée avec succès dans le milieu laser lui-même pour réaliser 
des architectures lasers auto-corrigées de leurs distorsions. Ces expériences ont été faites 
clans des lasers à gaz [57, 581 et dans des lasers Nd:YAG [59-631. Le principe de ces 
expériences est présenté sur la Figure 23. Dans la configuration injectée, l’impulsion pompe 
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Al est délivrée par un laser maître de grande qualité de faisceau. Le faisceau Al traverse 
line première fois le milieu laser 1, puis y est réinjecté ti l’aide de la boucle de rétro- 
réaction formée de quatre miroirs plans. Le faisceau ainsi renvoyé dans le milieu laser 
I ,  constitue le faisceau signal As. Al et A3 inscrivent alors un hologramme dynamique 
de gain dans le milieu laser 1. Le faisceau pompe A2 est engendré à partir de l’émission 
laser spontanée. On est donc de nouveau dans les conditions de la conjugaison de phase 
par mélange à quatre ondes. L’onde conjuguée A4 est alors obtenue, par diffraction de 
Az sur l’hologramme. Après un passage dans la boucle, A4 redevient le faisceau Az. On 
voit immédiatement que la condition d’oscillation est conditionnée par le renforcement 
tlii faisceau Az à chaque tour. Si n, est le nombre de tours dans la cavité, la condition 
d’oscillation s’écrit: Az(n + 1) > Aa(n). Comme A z ( n  + 1) = G x p x A4(n) et que 
.44(n) = ilAz(n), on retrouve la conditon qG11 > 1. Lc gain G est fourni par le milieu 
laser 2. Notons toutefois qu’il (1st en théorie possible de s’affranchir du milieu laser 2 ,  si le 
iiiilieu laser 1 possède un gain sufisant pour vérifier 11 > 1. Pour optimiser l’efficacité de 
diffraction, 77, de l’hologramme de gain, le rapport en énergie entre les faisceaux Al et A3 
doit être optimisé [64]. Pour cela, il est nécessaire d’introduire dans la boucle un élément 
non-réciproque qui introduit des pertes p+ sur les faisceaux tournant dans le sens “+” et 
si possible aucune perte dans le sens “L” ( p -  = 0). Cet élément non-réciproque peut être 
formé d’un rotateur de Faraday et d’une lame demi-onde entourés par deux polariseurs 
[GC>] ,  Cet élément non-réciproque va également forcer l’oscillation dans le sens de l’onde 
toiijugu6e en phase (sens “-”) et éviter une trop fort(, saturation du milieu laser 2 lors 
du processus d’écriture de I’liologramme de gain. Cornme l’hologramme inscrit dans le 
milieu laser 1 rend compte de tolites les distorsions de pliase introduites dans la boiicle, y 
compris celles introduites par Ir milieu laser servant au mélange d’ondes, l’onde conjuguée 
extraite possède toutes les qualités spatiales de l’onde incidente. 

Faisceau corrigé 
des distorsions U-- - 

de phase 

oc 
...... k 

N R  

Milieu laser 2 

............ +. ........... 
M 

Figure 24: Schéma d’architecture laser utilisant la conjugaison de phase auto-pompée 
dans le milieu laser en configuration auto-oscillante. PG: polariseur de Glan; M :  miroir 
plan; ENR:  élément optique non-réciproque; OC: optique de couplage. 

L’onde extraite d’une telle cavit6 étant eiitre 10 et 100 fois plus énergétique que l’onde 
iiicidente, on réalise une version auto-oscillante de cette architecture en remplaqant le 
laser maître par un simple miroir de couplage, OC, de faible coefficient de réflexion (ty- 
piquement N 10%) comme le montre la figure 24 [62, 661. Cette fois-ci toutes les ondes 
nécessaires au processus de mélange à quatre ondes proviennent de l’émission spontanée 
des amplificateurs lasers. L’onde conjuguée en phase extraite d’un tel laser possède une 
excellente qualité de faisceau malgré les fortes aberrations introduites par les milieux la- 
sers. Outre la correction des distorsions de phase des amplificateurs, un tel oscillateur 
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Figure 25: Dynamique de formation de l’oncle conjuguée en pliase dans une cavité laser 
A conjugaison de phase. 

ent,e d’autres propriétés originales. Pour que l’onde puisse inscrire un hologramme, 
les contraintes spectrales sont telles que l’onde émise est, monofréquence (monomode lon- 
gitiidinale). Par ailleurs, la dynamique d’écriture et d’effacement de l’hologramme par 
saturation du gain réalise un auto-déclenchement de la cavité. Ces propriétés sont parti- 
culièrement intéressantes puisque ce laser permet de s’affranchir d’un laser d’injection et 
des moyens de déclenchement usuels tels que les cellules de Pockels ou les cellules acousto- 
optiques. L’utilisation des équations couplées en régime transitoire permet de modéliser 
la dynamique d’un tel laser comme le montre la figure 25 [66]. Lorsque les deux milieux 
amplificateiirs ont un gain suffisamment important, l’émission spontanée va commencer 
A inscrire un hologramme de gain dans le milieu laser 1. Le produit qGp va alors croît,re 
jiisqu’à êt,re supérieur à l’unitb. Le processiis spontarié devient alors stimulé. L’onde intra- 
cavit,b Ptant de plus en plus iiitense, l’efficacité de l’liologranime de gain va rapidement 
aiignienter. En revanche, lorsque l’onde qui oscille devient trop intense, elle va saturer le 
gain du milieu laser 2 et effacer l’holograme inscrit dans le milieu laser 1. L’onde va alors 
êt,re extraite sous la forme d’une impulsion d’une dizaine de nanoseconde. 

De telles architectures ont été validées expérimentalement avec des amplificateurs 
Nc1:YAG pompés par lampes flash ou par diodes lasers ainsi qu’avec des amplificateurs 
Ti:Saphir [62, 66-68]. 

7. CONCLUSION 

Les cffets thermiques dans les milieux lasers conduisent i des distorsions pouvant être 
tri.‘; importantes. Ceci a pour effet de dégrader la qualité de l’onde émise ou amplifiée, 
d‘augmenter sa divergence et donc de diminuer sa luminance. Les sources lasers qui fonc- 
t,ionnent à fortes énergies doivent donc inclure des éléments optiques pour corriger ces 
distorsions. Cette présentation donne un aperçu de quelques mécanismes non-linéaires 
permettant de corriger de façon adaptative et dynamique les distorsions de phase induites 
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par effet thermique dans les milieux lasers. 
Parmi les mécanismes non-linéaires envisageables, la diffusion Brillouin stimulée consti- 

hie iine technique qui a mainteiiant parfait,einent fait ses preuves dans des sytèmes lasers 
H forte puissance moyenne et b haute qualité de faisceaii. L’avantage de cette technique 
rkside dails sa simplicité d’utilisation puisqu’il suffit de focaliser l’onde distordue dans 
iiiie cuve contenant le milieu non-linéaire pour obtenir un faisceau conjugué en phase 
qui après un double passage dans le milieu aberrateur, redonne un faisceau corrigé de ses 
aberrations. En revanche, ces milieux sont souvent des gaz à haute pression ou des liquides 
toxiques, ce qui peut être une limitation à leur utilisation dans des lasers industriels. 

Outre la possibilité d’obtenir un effet Brillouin dans des milieux solides, ce qui consti- 
tue une voie de recherche prometteuse encore peu étudiée, l’effet photoréfractif dans des 
nouveaux cristaux adaptés au proche infrarouge est une solution intéressante. Dans des ré- 
gimes d’utilisation où le temps c k  réponse dii cristal et la tenue au flux ne constituent pas 
iiii probli.me, l’utilisation d’un cristal photoréfractif coiiime miroir non-linéaire présente 
(les avantages en terme de cornpacite, fidélits de conjugaison de phase, facilité d’utilisation 
(Ji; dr iiiaiiipulation. 

Une solution alternative tres prometteuse consiste à utiliser le milieu laser lui-même 
coinine milieu non-linéaire poiir réaliser de la conjugaison de phase. Outre la possibilité 
d’utiliser des matériaux lasers solides, cette technique est très efficace compte tenu de 
l’amplification laser subie par toutes les ondes mises en jeu. De tels miroirs non-linéaires 
peuvent être intégrés dans de nouvelles architectures de source laser auto-corrigées de leurs 
distortions de phase. Ce nouveau type de laser “tout à l’état solide” s’affranchit également 
des techniques usuelles de déclenchement et d’affinement spectral ce qui représente une 
bcoiiomie de dispositifs et une souplesse d’ut,ilisation noli iiégligeables. Les performances 
d6,jA obtenues permettent de viser des énergies et des cadences de répétition élevées tout 
(YI inaintenant une excellente rliialité de faisceaii qiiel qiie soit le point de fonctionnement 
dr la source. Les prochaines recherches sur ce sujet viseroiit A étendre ce mécanisme nori- 
linéaire A d’autres milieux lasers et d’autres longueurs d’onde. Ces techniques apparaissent 
bien adaptées au pompage par diodes pour la réalisation de sources hautes cadences et 
compactes, délivrant un faisceau proche de la limite de diffraction. En revanche, cette 
technique nécessite la réalisation d’amplificateurs lasers à fort gain. 

Pour conclure, chaque type d’iiiteractiori non-linéaire présente des avantages et des 
limites. I1 paraît donc difficile d’écarter une solution au profit, d’une autre. Le choix d’une 
t,rc:liiiique doit donc se faire eii fonction dii domaine d’application et des performances 

es. Pour des systèmes lasers optroniques 011 indust,riels à haute puissance moyenne 
oi i  forte énergie par impulsion, il est mêiiie probable que l’utilisation simultanée de 
1)liisieurs techniques non-linéaires pourra contribuer à line amélioration importante de la 
qualité spatiale et spectrale de ces sources. 
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Résumé : Des couches minces de SiOz-TiOz dopées avec des nanocristallites de PbS ont été 
fabriquées par sol-gel. La présence des nanocristallites a été mise en évidence par des spectres 
d'absorption et des clichés de MEB. L'indice de réfraction non linéaire a été mesuré par la technique 
des lignes noires non linéaires et le mélange à quatre ondes. Des valeurs de nz entre -lo-' et -10.'' 
cmZkW ont été obtenues en fonction du taux de dopage et de la durée des impulsions laser utilisées. 
Des effets de saturation de la non-linéarité ont été observés. Le temps de réponse de la non-linéarité 
mesuré est inférieur à 30 ps. 

1. INTRODUCTION 

Un grand effort de recherche est actuellement fait sur les nanostructures de semi-conducteur 
ou de métal. Elles présentent un très grand intérêt pour les applications en optique intégrée, 
par exemple pour la commutation tout optique [ 11 ou la propagation des solitons optiques [2]. 
Beaucoup de travaux ont été faits sur des verres dopés avec des nanocristallites de CdS et 
CdSeS [3], principalement à cause de leur disponibilité comme filtres optiques commerciaux. 
Une des limitations principales de ces matériaux est le photonoircissement, c'est-à-dire le 
changement permanent des propriétés optiques sous irradiation laser. I1 a été démontré que ce 
problème peut être résolu en utilisant la technique sol-gel pour la fabrication des verres [4]. 

Un autre dopant très prometteur est le PbS. Sa bande d'absorption sous forme massive est 
située aux alentours de 3 pm. Elle peut être décalée vers le visible par confinement quantique. 
Dans le cas d'un faible élargissement inhomogène de la transition excitonique, de fortes non- 
linéarités sont prévues [SI. Des nanocristallites de PbS ont été fabriqués dans les verres [6 ] ,  
les polymères [7], en solution [8] ou par sol-gel [9]. La plupart des auteurs ont observé le 
décalage vers le bleu de la bande d'absorption, mais, à notre connaissance, il n'y a pas de 
valeurs publiées de l'indice de réfraction non linéaire. 

2. FABRICATION DES ÉCHANTILLONS 

Des couches minces de SiOrTiOz contenant des nanocristallites de PbS sont fabriquées en 
utilisant la technique de sol-gel. Le dopage est réalisé par la préparation séparée du sol de la 
matrice et du sol du dopant [IO]. Cette méthode permet d'obtenir une très faible dispersion de 
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taille des cristallites. Les nanocristallites sont obtenus par la réaction de l'acétate de plomb 
avec du thioacétamide dans une solution de méthanol qui contient un agent de passivation de 
surface. La taille des cristallites est contrôlée par la concentration de cet agent. Le sol de la 
silice est obtenu par mélange de tétraéthoxysylane (TEOS) et de méthyltriéthoxysilane 
(MTES) dans de l'éthanol avec de l'eau et du HCI. Les deux solutions sont mélangées et le sol 
du Ti02 est ensuite ajouté. Des couches minces sont obtenues par "dip coating" sur un substrat 
en silice fondue. Un traitement thermique à 300" C pendant une heure sous atmosphère 
d'azote assure l'évacuation des solvants et la densification de la couche. Pour obtenir des 
couches minces d'une épaisseur d'environ 1 pm, le dépôt successif de 4 à 6 couches est 
nécessaire. Des couches minces de 70 mol% Si02 et 30 mol % Ti02 dopées avec 5 à 25 mol% 
PbS ont été fabriquées pour la caractérisation linéaire et non linéaire. Toutes les couches 
supportent au moins un mode guidé à la longueur d'onde de mesure ( 1  .O64 pm). 

Les spectres d'absorption linéaire des couches minces dopées avec du PbS montrent une 
bande dabsorption aux alentours de 1.4 pm (figure 1). La raie d'absorption de la première 
transition excitonique est visible à 1.2 pm. Cette raie peut être modélisée par un calcul qui 
prend en compte l'élargissement inhomogène de la raie dû à la distribution de taille des 
cristallites. Pour calculer la bande d'absorption en fonction de la taille de cristallites, nous 
utilisons le modèle des bandes hyperboliques [7]. L'accord entre les courbes expérimentale et 
théorique est bon (figure 1). Pour l'échantillon dopé avec 10% de PbS, nous obtenons une 
taille moyenne de 5.3 nm avec une dispersion de taille de 13%. Ces valeurs sont en bon 
accord avec les observations faites au microscope électronique à balayage (MEB). Cette faible 
distribution de taille est obtenue grâce à la préparation séparée des cristallites et de la matrice. 

1500 p u , ,  I ,. , , ,  ,. , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , , i1 

700 900 1100 1300 IS00 
longueur d'onde (nm) 

Figure 1 : Spectre d'absorption optique d'un échantillon avec 10% de PbS. Les deux courbes de la transition 
excitonique correspondent à la mesure et au calcul théorique respectivement. 

3. CARACTÉIUSATION NON LINÉAIRE 

Les propriétés non linéaires ont été mesurées par deux méthodes différentes qui sont bien 
adaptées aux mesures de couches minces : les lignes noires non linéaires (LN) et le mélange à 
quatre ondes (DFWM). Les deux techniques permettent de mesurer la valeur absolue de 
l'indice de réfraction non linéaire n2. Le signe de n2 peut être déterminé par les lignes noires et 
le temps de réponse par le DFWM. Nous utilisons différents lasers Nd:YAG à 1.064 mm en 
régime nanoseconde (LN: 10 ns/ 10 Hz) et picoseconde mono-coup (LN: 60 ps/ 10 Hz, 
DFWM: 35 ps/ 5 Hz). 

Pour les mesures de lignes noires non linéaires, un prisme à haut indice (SF58) est utilisé 
pour coupler le faisceau laser dans les couches minces. Dans l'expérience, l'intensité réfléchie 
est enregistrée en fonction de l'angle d'incidence [il].  Pour les angles de résonance, une partie 
de l'énergie incidente est couplée dans le guide d'onde et nous observons une ligne noire en 
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réflexion. Les lignes noires enregistrées sur un échantillon contenant 20% de PbS sont 
représentées sur la figure 2a. Les deux courbes sont enregistrées respectivement à basse et à 
haute intensité du faisceau incident. Le décalage vers les plus petits angles de la courbe 
enregistrée à haute puissance par rapport à celle enregistrée à basse puissance indique un effet 
non linéaire négatif. L'utilisation dun faisceau de largeur limitée mène à une distribution 
inhomogène de l'intensité guidée et par conséquence à des conditions de couplages 
inhomogènes, ce qui explique la diminution du contraste observée sur la figure 2a. À partir 
dun modèle théorique du coupleur distribué [12], nous déduisons l'indice de réfraction non 
linéaire de ces mesures. La réversibilité de l'effet non linéaire est vérifiée en enregistrant une 
deuxième courbe à basse intensité, après la mesure à haute intensité. Pour les échantillons 
fabriqués par sol-gel, nous n'avons pas observé d'effets irréversibles. Les effets du 
photonoircissement dans un verre dopé classique (Schott OG 530) ont été, néanmoins bien 
visibles. 

Tableau 1: Résumé des résultats non linéaires en [cm*/kW] 
~~ 

Taux de dopage 5% 10% 15% 20% 25% 
lignes noires 10 ns -2 -3 -I -8 -1 10.~ 

DFWM 35 ps 8 lo-'' 1 
60 ps -1 10-lO -2 10-10 4 10-*0 -2 10-9 

Les résultats des mesures de n2 sont résumés dans le tableau 1. En régime nanoseconde 
nous avons mesuré de fortes non-linéarités négatives de à cm2/kW. Ces valeurs sont 
du même ordre de grandeur que pour d'autres nanocristallites de semi-conducteurs [13,14]. En 
régime picoseconde, les valeurs sont typiquement 100 fois plus petites. Ceci peut être 
expliqué par la saturation de la non-linéarité. La non-linéarité dans des nanocristallites peut en 
effet être décrite par la saturation de l'absorption dun système à deux niveaux. Ce modèle 
prévoit la saturation de la non-linéarité pour de très fortes intensités. Or l'intensité crête de 
l'impulsion laser en régime nanoseconde est typiquement 10-40 MW/cm2, soit cent fois plus 
petite qu'en régime picoseconde (10OO-4OOO MW/cm2). En régime nanoseconde, nous avons 
observé une non-linéarité non saturée. Mais en régime picoseconde les effets de saturation 
sont bien visibles. 

Dans le cas du mélange à quatre ondes, deux faisceaux de pompe interfèrent sur 
l'échantillon et créent un réseau de diffraction par l'intermédiaire de l'effet non linéaire [ 1 11. 
L'efficacité de diffraction de ce réseau est mesurée par un faisceau sonde. L'indice de 
réfraction non linéaire peut ensuite être calculé par le modèle du réseau mince. Le signal n'a 
été assez fort pour déterminer n2 que pour les deux échantillons les plus fortement dopés 
(tab. 1). Les valeurs sont en bon accord avec les résultats obtenus par les lignes noires. Sur la 
figure 2b nous montrons l'intensité diffractée de la sonde en fonction de son retard par rapport 
aux faisceaux de pompe pour un échantillon dopé avec 20% de PbS. La forme symétrique du 
pic indique un temps de réponse de la non-linéarité plus court que la durée de l'impulsion laser 
(30 ps). Comme dans ce cas d'excitation résonante l'effet non linéaire est lié à des transitions 
réelles, nous en déduisons que le temps de recombinaison des porteurs libres est inférieur à 
30 ps. Dans les semi-conducteurs massifs, ce temps est typiquement de l'ordre de la dizaine de 
nanosecondes. La recombinaison est donc beaucoup plus rapide dans les nanocristallites. Ce 
fait a été déjà observé par d'autres équipes dans les verres dopés de CdSSe [15]. L'influence 
du photonoircissement [ 161 et de l'effet Auger [ 171 a été démontrée dans ces matériaux. 
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Figure 2 : Résultats non linéaires. (a) Lignes noires dun échantillon contenant 15% de PbS, enregistrées à basse 
et haute intensité. Les points correspondent aux mesures et les traits continus au calcul théorique. (b) Intensité 

diffractée dans l'expérience du mélange à quatre ondes pour un échantillon avec 20% de PbS. 

4. CONCLUSION 

La technique de sol-gel permet la fabrication de couches minces vitreuses et dopées avec des 
nanocristailites de semi-conducteur. Le dopage avec PbS engendre des effets non linéaires très 
intéressants avec un grand potentiel pour des études futures. 
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Résumé : Nous avons étudié la dynamique de la luminescence de couches épitaxiées de nitrure de 
gallium sur substrat de saphir. Sous fortes intensités d’excitation, nous observons une augmentation du 
temps de recombinaison de la luminescence jaune. Ces résultats s’interprètent à l’aide de niveaux 
d’impuretés situés 1 eV au-dessus de la bande de valence, jouant un rôle de réservoir saturable. 

1. INTRODUCTION 

Le nitrure de gallium est un semi-conducteur dont le gap est de 3,5 eV à température 
ambiante [I]. I1 suscite actuellement un vif intérêt pour diverses raisons. Tout d’abord, ce 
matériau permet la fabrication de diodes et de lasers émettant dans le bleu [2]. L’utilisation de 
lasers bleus présente plusieurs avantages, dont le plus important concerne le stockage de 
l’information. En effet, plus la longueur d’onde du faisceau est faible et plus sa tache de 
focalisation sera petite. Avec une diode laser bleue émettant à 350 nm, il serait ainsi possible 
de stocker quatre fois plus d’informations, à surface égale, qu’avec les diodes laser rouges 
actuelles émettant à 635 nm. D’autres applications sont également possibles [3], notamment 
dans le domaine de l’éclairage domestique puisque, à l’aide de diodes électroluminescentes à 
base de nitrure, il est désormais possible de recréer l’intégralité du spectre visible. En effet, les 
alliages GaInN et GaAlN permettent de couvrir la région de 1,95 à 6,20 eV de manière 
continue suivant la concentration d’indium ou d’aluminium. L’enjeu commercial est 
considérable lorsque l’on sait que les diodes électroluminescentes consomment deux fois 
moins d’énergie que les ampoules à incandescence classiques et que leur durée de vie pourrait 
être de plusieurs années. Actuellement, la durée de vie des lasers bleus est relativement 
limitée [4] (environ 1000 h), ce qui est probablement dû à la mauvaise qualité cristalline des 
couches. 

Historiquement, le développement des lasers à base de GaAs et de ZnSe a montré que la 
compréhension de la dynamique de recombinaison des porteurs a été le facteur clé pour la 
réalisation de lasers à semi-conducteurs. Nous pouvons supposer qu’il en sera de même pour 
les nitrures de la famille III-V. C’est dans ce cadre que se situent nos travaux. 

Notre étude porte sur un échantillon de GaN de 2 pm d’épaisseur, obtenu par MOCVD 
sur substrat de saphir. I1 existe un important désaccord de maille entre la couche de GaN et 
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son substrat (13 %), ce qui induit un nombre important de défauts structuraux. Ils donnent lieu 
à des états pièges situés environ 2,3 eV au-dessus de la bande de valence. Ces niveaux sont 
responsables d’une large bande d’émission dans le jaune. La figure 1 présente le spectre de 
luminescence d’un échantillon de GaN où nous pouvons observer, outre la luminescence 
jaune, une forte raie d’émission dans le proche UV (3,42eV) correspondant à la 
recombinaison radiative des porteurs de la bande de conduction avec les trous de la bande de 
valence. Notre but est de déterminer la dynamique de la luminescence jaune et de la 
luminescence bleue et de les comparer. 

? 
m - 3 10000f 

E I t , . , . , . , . , . , . , . , . ,  

- Energie (eV) 
2.0 2.2 2.4 2.6 2.8 3.0 3.2 3.4 3.6 al 

r c 

Figure 1 : Luminescence intégrée en temps d’un échantillon de GaN 

2. RÉSULTATS ET DISCUSSION 

Nous excitons l’échantillon à une énergie de photon de 4,66 eV avec la quatrième harmonique 
d’un laser Nd:  YAG pulsé, émettant des impulsions de 25ps à 5 Hz. Le signal de 
luminescence est mesuré par une caméra à balayage de fente (Streak camera) avec une 
résolution temporelle de 5 ps. Nous séparons la luminescence bleue de la luminescence jaune 
à l’aide de filtres interférentiels et étudions, à température ambiante, la dynamique des 
luminescences bleues et jaunes pour différentes intensités d’excitation. 

Nous observons deux régimes d’excitation. Pour des faibles intensités (I < 500 kW. ern-') 
nous ajustons le comportement temporel de la luminescence bleue par une bi-exponentielle, 
dont les temps caractéristiques sont 21 = 25 ps et 22 = 60 ps. Le temps de déclin de la 
luminescence jaune est inférieur à notre résolution expérimentale, limitée par la durée des 
impulsions laser. Pour de plus fortes intensités d’excitation (I > 500 kW ern-'), nous 
observons un comportement de seuil. II apparaît en effet une brusque augmentation de T~ qui 
atteint 170 ps pour une intensité de 1 M W  cm-’ (cf. figure 2). Pour ces mêmes intensités, la 
luminescence jaune présente un temps de déclin de 430 ps (cf. figure 3). Ce comportement est 
manifestement dû à une saturation de niveaux. 

Pour rendre compte du comportement observé nous devons considérer, outre les états de 
bandes et les niveaux des états pièges responsables de la luminescence jaune, des niveaux 
d’impuretés dont plusieurs travaux ont montré l’existence [5]. Ces niveaux correspondraient à 
des centres profonds, situés 1 eV au-dessus de la bande de valence et seraient dus à des 
impuretés (oxygène ou carbone) ou à des défauts structuraux [6] (centres d’inversions). À 
faible intensité, ils joueraient le rôle d’un canal de recombinaison non radiatif des porteurs 
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concurrent du canal responsable de la luminescence jaune. Par conséquent, nous modélisons, 
notre expérience par le système d'équations couplées suivant (cf. figure 4): 

I 1 G(t)--n, --nc -- 
=cv 2, =cl 

où nc, np et n1 représentent respectivement la densité de porteurs de la bande de conduction, 
des états pièges (2,4 eV) et des états d'impuretés (1,O eV). TCP représente le temps de 
relaxation de la bande de conduction vers les états pièges, TCI celui de la bande de conduction 
vers les états d'impuretés, TCV celui de la bande de conduction vers la bande de valence, zPv 
celui des états pièges vers la bande de valence, TPI celui des états pièges vers les états 
d'impuretés et TW celui des états d'impuretés vers la bande de valence. G(t) décrit la 
génération des porteurs par l'excitation lumineuse et n; représente la densité d'impuretés. 

180, 

40 I 
0.1 1 
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O 200 400 600 

Figure 2 : Second temps de recombinaison de la 
luminescence bleue en fonction de l'intensité 

d'excitation. 

Figure 3 : Variation temporelle de la luminescence 
jaune pour différentes intensités (carrés: 650 kW.cm.', 

ronds: 550 kW.cm-*, pointillés: 400 kW.cm-'). 

À faible intensité, la solution du système (1) pour la densité de porteurs de la bande de 
conduction nc est une double exponentielle, ce qui est en accord avec l'expérience. Le temps 
de recombinaison des porteurs de la bande de conduction ayant été déterminé précédemment 
par des mesures de mélange d'ondes [7], nous attribuons le temps de 25ps au temps de 
relaxation des porteurs de la bande de conduction vers les différents états localisés 
(z-' = 7;; + zc: ). La courte durée de ce processus laisse supposer une forte influence des 
processus non radiatifs (des temps de l'ordre de dix nanosecondes sont prédits théoriquement 
pour des échantillons de très bonne qualité). Au vu du temps de recombinaison de la 
luminescence jaune, nous pouvons supposer qu'il en est de même pour les porteurs piégés, qui 
se recombinent principalement de manière non radiative. 
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Pour de fortes intensités, la saturation des niveaux profonds supprime largement le canal 
non radiatif (nI= n:), ce qui rend accessibles les temps ZCP et TPV. Nous obtenons 
TCV 2 170 ps et zpv = 430 ps. 

5CV 

bleu 

TPV 
iaune 

r 

Bande de conduction (3,42 eV) 

Etats pièges (2,4 eV) 

Etats d’impuretés (1 ,O eV) 

Bande de valence 

Figure 4 : Schéma de niveaux dans le nitrure de gallium. Traits pleins : recombinaison radiative. 
Tirets : recombinaison non radiative. 

3. CONCLUSION 

Nous avons étudié la dynamique de la luminescence du nitrure de gallium en régime 
picoseconde. Pour de faibles intensités d’excitation, la luminescence bleue décroît de manière 
bi-exponentielle avec des temps de relaxation de 25 et de 60ps. Le temps de déclin de la 
luminescence jaune est très rapide, ce qui laisse supposer un rôle important des processus non 
radiatifs. Ce canal serait, entre autres, dû à des centres profonds, situés 1 eV au-dessus de la 
bande de valence. À forte intensité d’excitation, nous avons mis en évidence la saturation de 
ces niveaux. 
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