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ABSTRACT

We present theoretical and experimental results relative to the
photoconductive and photorefractive properties of Bismuth Silicium or
Germanium oxyde under nanosecond excitation. The analysis of transient
photocurrents induced by the optical pulses permits to measure the electron
mobility and life time in the conduction band. We developpe a theoretical
model explaining our experimental observations. Its extension to the case of
non-uniform illumination leads to the value of the space charge field created
in the crystal in two wave mixing experiments. The experimental results, in
good agreement with the model's previsions, show a fast response time (in
the nanosecond time scale) of these crystals thus permitting to envisage their

application to fast optical data storage and processing.
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Ce mémoire présente les résultats théoriques et expérimentaux
obtenus lors de l'étude des propriétés des cristaux photoréfractifs de type

Bilz Si OZO (BSO) Bllz

nanoseconde. S'il est maintenant couramment admis que l'éffet photoréfractif

Ge O, (BGO), en régixﬁe d'excitation pulsée

est du a l'établissement d'un champ de charge d'espace créé par déplace-
ment de porteurs de charge photoexcités, les processus d'excitation et

de transport de charge sont encore mal connus et font l'objet de nombreuses
recherches. La plupart des études réalisées jusqu'a présent ont été effectuces
a l'aide d'excitations quasi-continues ou a 1'échelle de la microseconde. Les
résultats donnés par ces expériences sont importants mals a notre avis

enicore insuffisants pour décrire totalement les processus conduisant a la

création de l'effet photoréfractif.

En utilisant des excitations lumineuses de durée trois nano-
secondes, le but recherché est double : d'une part caractériser de maniere
plus complete les processus responsables de l'effet photoréfractid, et
d'autre part, tenter d'atteindre la limite ultime des temps de réponse de ce

type de matériaux.

Dans le premier chapitre, nous rappellons le mécanisme
régissant l'effet photoréfractif, et décrirons quelgues unes des nombreuses
applications auxquelles il a donné le jour. Nous présentons ensuite le modele
théorique actuellement utilisé et décrivant les phénoménes observés dans le
cas des excitations continues. Enfin, nous analysons les raisons qui nous

ont poussé a étudier les cristaux de type BSO et BGO.

Le second chapitre présente les propriétés optiques et électro-
optiques du BSO (BGO), ainsi que les conditions de cristallogénése de

certains des cristaux étudiés.

Le troisieme chapitre est consacré a l'étude de la photoconduc-
tion en régime d'excitation nanoseconde. Apreés avoir rappelé la structure
énergétique de la bande interdite du cristal, nous présentons les résultats
théoriques prévus par un modele simple issu du modéle proposé par
Kukhtarev ne prenant en compte qu'un centre donneur de charge et un

centre accepteur. Les résultats obtenus, en désaccord avec les prévisions



de ce modéle, nous conduisent a développer une nouvelle approche
théorique expliquant les processus de transport de charge mis en jeu
aussi bilen en régime pulsé que continu : nous prenons en considération

un nouveau type de centre accepteur.

Enfin, au quatriéme chapitre, nous étendons notre modeéle
en calculant I'amplitude et la cinétique de formation du champ de charge
d'espace induit lors d'expériences de mélange a deux ondés. Nous présen-
tons les résultats obtenus dans le cas d'expériences d'enregistrement
holographique et de couplage d'ondes et pouvons grdce a notre modele

expliquer le temps de réponse rapide de l'effet photoréfractif.









Ce chapitre a pour but d'exposer les motivalions qui nous
ont pouss¢ a entreprendre |'étude des cristaux de B50 et BGO en

régime d'excitation nanoseconde.

Aprés avoir défini l'effet photoréfractif, nous décrivons
quelgues unes des nombreuses applications existant a ce jour. Nous
rappelons ensuite, le modele théorigue développé par Kukhtarev en

précisant bien ses limitations et te cadre de ses approximations.

Enfin, nous montrons l'intérét de 'étude nanoseconde et

les raisons du choix des cristaux étudiés : 8172 Si 020"[3/72 Ce 020.






1 - L'EFFET PHOTOREFRACTIF

Un matériau est dit photoréfractif s'il posséde les deux

propriétés suivantes :

- il est électrooptique, c'est a dire, que l'on peut modifier

son indice de réfraction par application d'un champ électrique ;

- il est photoconducteur, placé dans le noir le cristal est
isolant, et devient conducteur dés qu'il est éclairé par un rayonnement

d'énercie bien choisie.

L'adjonction de ces deux propriétés confere aux matériaux
qui les possédent un potentiel d'applications considérables, notamment
dans les domaines de l'optique cohérente.ll...41, du traitement d'imagel5,6l,
des télécommunications optiques [7] . Il est en effet possible en utilisant
une onde optique de modifier localement l'indice de réfraction du milieu

donc d'y enregistrer des réscaux de phase, et ce de fagon réversible.

Le mécanisme de base est le suivant : le flux lumineux inci-
‘dent sur le cristal avant une fréquence bien choisie fournit a un porteur

de charge l'énergie nécessaire pour parvenir dans la bande de conduction

ou il peut se déplacer, ou par diffusion, ou sous l'action d'un champ externe.
Le déplacement de ce porteur photoexcité crée une perturbation locale de

la densité de charge et donc une variation locale du champ interne. Ce

champ appelé champ de charge d'espace modifie l'indice de réfraction par

effet électrodptique .

On voit donc que toutes les performances de ces matériaux sont
intimement liées, d'une part aux processus d'excitation et de transport de
charges, et d'autre part, aux coefficients électrooptiques notés rij qui
permettent de relier les modifications de l'indice au champ de charge

d'espace créé.
Inversement, 1'étude des caractéristiques de l'effet photo-

réfractif (vitesse, efficacité) doit permettre de caractériser les processus
de transport de charge, c'est a dire de mesurer : la probabilité d'excita-
tion d'un porteur, sa durée de vie dans la bande de conduction, ainsi

que son libre parcours moyen.



Les principaux cristaux possédant ces propriétés sont

le Niobate de Lithium Li -NB O3
- le Titanate de Barium Ba Ti 03
- I'Oxyde de Bismuth silicium Bi, Si OZO (BSO)

-~ 1'Oxyde de Bismuth germanium BilZ Ge O20 (BGO)

Nous décrivons maintenant quelques unes des nombreuses
applications de ce phénoméne déja rcalisées en utilisant comme sources

excitatrices des lasers continus.

2 - APPLICATIONS

2-1 - Support holographique

i - enregistrement

La technique utilisée est la technigue classique d'enregistre-
ment holographique : un faisceau laser généralement issu d'un laser
argon est séparé en deux voles. La premiére sert d'onde de référence
(elle est souvent plane), la seconde éclaire l'objet qui devient source
secondaire. Une partie de la lumiere diffusée par l'objet interfére avec
l'onde de référence dans le support photosensible créant une répartition
spatiale d'intensité lumineuse qui par le mécanisme précédemment décrit
(effet électrooptique et photoconduction) induit des variations locales
de l'indice de réfraction fonctions des amplitudes et phases relatives de

l'onde objet et de la porteuse (onde de référence).
] P

Un cas particulier intéressant est celui oli l'onde objet et la
porteuse sont toutes les deux des ondes planes. On obtient alors, sur
le support holographique une répartition sinusoidale d'éclairement géné-
rant ainsi un réseau d'indice épais.

n(x) = no(l + m cos K?)



\

-
ou m représente le taux de modulation et k le vecteur d'onde du réseau

photoinduit. ‘

On appelera un tel hologramme, un hologramme €lémentaire.
Nous verrons plus loin que 1'étude de l'efficacité de diffraction et du
temps d'inscription de cet hologramme permet de caractériser compléte-

ment l'effet photoréfractif.
ii ~ mémorisation de |'information

Une fois l'information enregistrée, si on coupe les faisceaux
d'écriture, le cristal placé dans le noir redevient isolant. Les charges
ne peuvent plus se déplacer, le champ de charge d'espace photo-

induit reste donc constant, l'information est conservée.

En fait, la conductivité dans le nolr notée OO,trés faible mais
non nulle, limite la durée du stockage. A titre indicatif le tableau n® 2
donne les valeurs numériques de g, et des temps de mémorisation Ty

pour le Niobate de lithium et le BSO.

cristal L1 Nb O3 BSO
o] O(Q_l cmﬁl) ,10_1(9 10-15
T, 100 h—+qq. mois 30 h.

Tableau n® 1

iti — restitution de l'information

La restitution s'effectue en éclairant le cristal par la porteuse
ou de préférence a l'aide d'une onde ne perturbant pas la répartition
d'indice donc faiblement absorbée par le matériau. On choisit en général
une onde de restitution issue d'un laser He Ne a2 A = 633 nm ou d'une
diode laser 2 A = 840 nm. Cette onde appelée onde de lecture est diffrac-
tée par le réseau d'indice et restitue l'image de l'objet enregistré. Un
schéma de montage expérimental classique d'enregistrement et de resti-

tution est montré figure 1.



onde de
référence

onde de
restitution

Figure 1 : Configuration pour l‘enregistrement holographique (a) et (b).
a) enregistrement

b)) restitution



—_— | Entrée

Un des intéréts majeurs des cristaux ph9toréfractifs réside
dans le fait que tous les processus sont réversébles-. En effet, si on
éclaire uniformément le cristal, on réuniformise la répartition spatiale
de charges et on efface donc l'information. On peut donc, sans effet
de fatigue apparent, enregistrer et effacer autant d'informations qu'on

le souhaite.

L'intérét d'introduire des fonctions optiques dans l'ordinateur

réside dans le fait que l'on peut optiquement traiter un grand nombre
q p ptiqg g
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fonctionnement d'une opération par l'interconnection de quatre blocs

distincts

- une matrice d'entrée des données ;
- un opérateur (élément non linéaire) ;
- une matrice de sortie ;

- un élément de contre réaction.

Ces quatre éléments sont représentés Fig. n® 2.

élément non

L. Sortie
linéaire

contre réaction

Figure n° 2

Un élément essentiel de ce schéma est le module de contre-
réaction. Il est en effet indispensable de pouvoir réaliser des opérations
itératives nécessitant le transfert en parallele des sorties Sij vers les
entrées Ekl' Cet adressage peut étre réalisé en utilisant un hologramme

calculé numériquement qui connecte la sortie Sij a l'entrée EkR souhaitée.



On voit donc tout de suite se dégager l'intérét d'un support hologra-
phigque de type photoréfractif. En effet, on peu;t' sur un seul cristal
reconfigurer a volonté l'hologramme d‘intercon}lexion, et ainsi
changer d'opération a tout instant. Les temps de réponse a priori
assez lents des cristaux photoréfractifs ne sont pas ici un handicap
car les changements d'opérations donc de configuration holographique

n'ont pas besoin d'étre réalisés rapidement.

La mise en oeuvre de réseaux de télécommunications optiques
nécessite de disposer de systémes de commutation spatiale permettant
de relier chague point d'une matrice de fibres optiques émettrices a

un point quelconque d'une matrice réceptrice.

La technique mise en oceuvre est basée sur Ja déflexion d'un
pinceau lumineux par un élément optique passif : un réseau de phase
épails. Cette technique présente le gros avantage de ne pas nécessiter
la présence d'éléments optiques encombrants en limitant le nombre des
connexions possibles. On peut donc a priori donner au faisceau de
lecture n'importe quelle direction. Le schéma de principe du commutateur
est donné Figure n® 3, son fonctionnement est le suivant : on inscrit
un réseau de pas et d'orientation donnée dans un cristal photoréfractif
a l'aide d'un laser a colorant. Ce réseau est vu par une onde optique
provenant d'un émetteur et qui est diffractée dans une direction détermi-
née par le pas de franges du réseau photoinduit. Une fois la communica-
tion établie, on peut couper les faisceaux d'écriture la connexion est tou-
jours assurée grice a l'effet mémoire. Il est alors possible pendant le méme
temps de mettre en rapport deux autres abonnés. Sil'on veut changer d'in-
terlocuteur on modifie la longueur d'onde du laser a colorant donc le pas du
réseau photoinduit et la direction du faisceau diffracté. Un tel systéme a éte
réalisé au laboratoire par G. Pauliat et G. Roosen [7] . Il permet de connec-
ter deux matrices de 1000 abonnés. Un réseau inscrit permet de converser

pendant 2 heures sans nécessiter de réinscription.

2-2 - Couplages d'ondes [13, 14, 15]

Les matériaux photoréfractifs présentent une réponse non

locale a l'excitation lumineuse. Cela signifie par exemple, dans le cas



...10_

1

Plan d'incidence Faiscaati diffractée

Réseau Photoinduit

Faiscecaux d'enregistrement

isceaun LLR.

a)

/T
o
& &

b)

Figure n® 3 : Schéma de principe de l'adresseur opto-optique :
a) Déflection élémentaire

b) Adressage de deux matrices de fibres
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de l'enregistrement d'un hologramme élémentaire que le réseau photo-
induit est déphasé par rapport au réseau d‘illgminé‘tion qui l'a créé.
Nous montrerons plus loin qu'une telle prOpriété permet de réaliser

un transfert d'énergie entre les deux faisceaux d'écriture. Ainsi, si
I'on prend une onde de forte intensité appelée onde pompe et une onde
dite signal de faible intensité, on peut amplifier cette derniére en lui
transférant une fraction de l'intensité de la pompe. Les applications de

ce phénoméne sont nombreuses, nous en décrivons ici deux.

La véalisation de fonctions logiques optiques NAND, NOR

présente un intérét considérable puisque ces opérateurs élémentaires

permettent de réaliser toute autre opération. Nous présentons Fig. n© 4

le schéma de principe d'une porte NOR.

Figure 4 : Schéma de principe d'une porte NOR tout optique

rappelons la table de vérité de l'opérateur NOR, opérateur complet au

sens de l'algébre Booleenne.

a b S
0 0 1
0 1 0
1 0 0 -
1 1 0
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le principe de fonctionnement est trés simple : la présence du faisceau
a (ou b) crée un transfert d'énergie de la pompe P vers a' (ou b'). On
peut ainsi éteindre le faisceau pompe et faire pﬁsser la sortie S de

1'état 1 a 1'état 0.

Les phénomeénes de couplage d'ondes permettent dans le
titanate de Barium d'obtenir des gains de l'ordre de 103 a 104. 11
devient alors possible d'utiliser des cristaux photoréfractifs comme

milieu amplificateur d'un laser. Le schéma de principe est donné

)

Fig. n® 5. Le cristal est pompé par un laser argon. La lumiere diffusee
dans la direction de l'axe des miroirs de la cavité est amplifiée par effet
de couplage dans le cristal. Si le gain obtenu est supérieur aux pertes

on obtient un effet laser.

laser de pompe continu
Figure 5 : Cavité autooscillante

2-3 - Génération d'ondes conjuguées [‘I9, 20, 21]

Les cristaux photoréfractifs sont souvent utilisés pour la
réalisation de miroirs a conjugaison de phase. Le montage classique
utilisé est décrit Figure n® 6. L'onde objet ZO Interfere avec l'onde

de référence L, pour former dans le cristal photoréfractif un hologram-

1
me. L'onde de lecture est obtenue par réflexion de l'onde de référence
sur un miroir placé en autocollimation. On montre alors que l'onde dif-
fractée obtenue est l'onde conjuguée de phase Z; de l'onde objet DS

Le comportement d'un tel miroir en comparaison & celui d'un miroir clas~

sique, est illustré Figure n©® 7. Les champs d'application sont trés vastes.
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Figure 6 : Montage utilisé en conjugaison de phase.

- miroir a conjugaison de
miroir classique phase

Figure 7 : Fonctionnement d'un miroir a conjugaison de phase.



On peut noter en particulier les méthodes d'observation d'images en pré-
sence de milieux perturbateurs ou la réalisation de cavités laser fermées
sur des miroirs a conjugaison de phase puisque la réflectivité de tels

miroirs peut &étre supérieure a 1.

5 - ANALYSE THEORIQUE DE L‘EFFET PHOTOREFRACTIF

Nous venons de décrire qualitativement un certain nombre
d’z{pplications de l'effet photoréfractif. Nous allons maintenant rappeler
le modeéle théorique développé par Kukhtarev gui permet d'expliquer
les résultats expérimentaux obtenus en régime d'excitation continu et

d'estimer quantitativement les performances de ces cristaux.

3-1 - Mécanismes de transport de charges dans les cristaux

photoconducteurs

Dans les matériaux photoconducteurs la migration d'un
porteur de charge peut se produire sous l'action de trois effets diffé-
rents.

a) diffusion

Sila répartition spatiale des porteurs induite n'est pas
uniforme ceux-ci se déplacent de maniére a retrouver un état d'équilibre
c'est-a-dire, une densité spatialement uniforme. Ce phénoméne géneére

une densité de courant donnée par

iy =e Dn grad n - e Dp grad P
e N T T
contribution contribution
des électrons des trous
otne=1,6101cC.

Dn (Dp) est la constante de diffusion des électrons (trous)

n(P) est la concentration en électrons (trous) photoexcités.
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Si Tn est la durée de vie d'un électron dans la bande de

conduction son libre parcours moyen vaut alors avant repiégeage :

- 1

Ln = \/ Dn Tn pour un é¢lectron
F2—

Lp = \,/ Dp 1p pour un trou

-
Si le cristal est soumis a un champ électrique EO fa loi d'Ohm
permet de calculer la densité de courant induite
> =

= e(n + 1 Is
iy ( o pLD) o

ou b, est la mobilité des électrons et Hp celle des trous. La longueur

parcourue avant repiégeage vaut alors

,_4
I

~

™

Dans les matériaux polaires possédant une polarisation réma-
nante, l'entrainement peut avoir sous l'effet d'un champ photovoltaique

la densité de courant vaut alors pour des électrons

jz =en (p, &, ~p_ 2L ) +enhgi
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ou p, (p ) et 2 (2 ) sontles probabilités d'excitation et le libre
parcours moyen pour des électrons émis dans d‘e,-'s directions opposées ;

Aﬂ,i est le déplacement des ions du réseau ainsi créés.

La longueur moyenne du déplacement dans la direction de l'axe

polaire vaut alors :

L = P, 9,4_ -p_ 2+ AQi

La migration des norteurs est la combinaison des trois effefs

¢

décrits ci-dessus. En fait, selon le cristal étudié 1'un des trois cifets

prédomine :

B I s Y. semd Mo i e e e d ot Pl PTG OUNE
- PULiL i 4z WL Col i1 Clitl aliiciiitiit DUUuUSD LUiliidai llJ M

- pour le¢ Ba’].“iO3 c'est la diffusion ;

- pour le Li Nb O3 c'est l'effet photovoltaique.

A titre indicatif le tableau n® 2 donne les valeurs numériques
des longueurs de migration avec et sans champ appliqué pour ces
trois cristaux, ainsi que la durée de vie des porteurs, ce sont les valeurs

couramment admises a ce jour.

Distance parcourue Temps de Vie

cristal sans champ | p _ ¢ kV/cm T(5)

externe o}

. -2 -9
Li N, O, 510 ° um - 0,310 7 [26]

. -2 -9
Ba Ti O, 30 nm [25] 210 " um <10 7 [22]
BSO 4 um [23] 200 pm 510°% [24]

Tableau n° 2
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3-2 - Le modeéle de Kukhtarev [27-22]

Ce modele est la transposition mathématique ‘'du mécanisme
physique donné au paragraphe 1 et schématisé figure 8. Il décrit
I'excitation d'un électron a partir d'un centre donneur, sa migration
dans la bande de conduction du cristal, et sa capture par un centre
accepteur. 1l permet de prévoir 1'évolution temporelle et I'amplitude
finale du champ de charge d'espace photoinduit Ece’ lors de l'enregistre-
ment d'un hologramme élémentaire de vecteur d'onde k. 11 ne prend en
compte la présence que d'une seule catégorie de centre donneur, les

accepteurs ¢étant les donneurs ayant perdu un électron.

)

L pande de
conduction

Y

centre agccepteur

centre donneur

Bande de valence

Figure 8 : Schématisation du processus de transport de charge

- décrit par le modéle de Kukhtarev.

Nous allons développer ce modeéle dans le cas d'un cristal ou
la conduction s'effectue sans effet photovoltaique, et ne met en jeu qu'un
seul type de porteur, par exemple des électrons. Les équations de départ

sont les suivantes

dn . 1 1

- = ] — — \ —

T SI(ND ND ) YR I\D (1-1)

- > -

j=unekE +De grad n (1-2  loi d'Ohm)

.o o) ‘ . . .
div E = —_ (1-3 équation de Poisson)

o

div o 3p _ .

ivitay T 0 (1-4 conservation de la charge)



n est la densité d'électrons excités j,_”*

ND cst la densité de donneurs ; ’

NDi est la densité de donneurs ionisés ;

S la section quantique de photolonisation ;
1 I'intensité lumineuse absorbée

YR la vitesse de recombinaison ;

i la mobilité de 1'électron ;

- e la charge éiémentaire (valeur absoluc)
D la constante de diffusion des électrons
8 la densité de charges ;
£ € la permitivité du cristatl..

a) Cas de I'illumination uniforme

Dans ce cas, I est spatialement constant mais varie temporel-

lement de la facon suilvante

=
=]

T ¢
le systéme (1) devient
dn _ B 1y i
a0 ~SI(ND ND) }RnND
- >
j=unek
divE=0=-N_"+N, +n
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ou NA représente la densité de charge négative qui compense la

densité de donneurs ilonisés dans lernoir :

On en déduit l'équation donnant l'évolution temporelle de

la densité de charges photoinduites

dn
- g I - n - N - i
at S1 (I\D n-N,) YR n(n +N )

Le modele de Kukhtarev est développé dans le cas des faibles

éclairements incidents, de sorte gu'a tout instant n est frés petit devant
I\"Dl (I =0) = NA’ dans ce cas l'équation devient :
dn
= J -~ N - v J
at S1 (I\D I\A) \RI\A n
on posant T _ = —1Y* (le temps de vie des porteurs) il vient :
Yp N
R A
L
n(t). = - =2 (NL - N,) (1-e Ty pour t £ T
TRna DA P
T
__P
nt) = 51 (ND“NA) (1-e )e_t/Tr pour t > T_
TRNA P

b] cas de {'illumination non uniforme

C'est le cas de l'enregistrement d'un hologramme élémentaire.

L'éclairement sur le cristal est donné par :

1310(1+mexpikz) :IO + §1
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ol Io est 1'éclairement moyen, sur le taux de modulation du systéme

de franges et k le vecteur d'onde du réseau.

Le systéme ne peut alors étre résolu que moyennant les

approximations suivantes

i - Cas des faibles illuminations : la densité de porteurs exci-

tés est toujours faible devant la concentration en accepteurs et en donneurs

1l -~ Approximation quasi continue : on suppose que le temps
d"établissement du champ de charge d'espace est tres long devant celul
d'¢établissement de la population de porteurs excités. On peut considérer
alors n comme une constante

SI(N_ - N
- ( D

n =
YR Na

a)

iti - Développement au ler ordre : on se place dans le cas

des faibles modulations m { 1 et on recherche des solutions de la forme :

oun , j., NDo‘ , Eo sont les solutions du systéme dans le cas de 1'éclaire-

ment uniforme, on a donc




Le systéme (1) devient :

36 aaNDi
ik 8j=elmr- —5¢ )

(Sj:unc(SE+ikukBT 6n+u(§neEO

. . _ e 1
1 k (SL—EC (8 ND én)
Q
ag]—‘SI SN T 48 SI(N. - Ny = y. & N_ - LGN
T o °Ip p Np ) YR O, Np T YR D

ou kB est la constante de Boltzman et T la température. On a utilisé

ia relation d'Einstein : De = Ky 1. Liequation d'etablissement de la

partie modulée du champ §E(z, t) est déduite de ce systéme et s'écrit :

2 at

3%6E , 06E (1
3t Las

1 1 1 i) j< 1 1 1 i
+— + — 4+ — - — J+CE - + = + -

L. Ty T T T,}; T. TA;T'T TI\TT T T

L P 17 A L

kB T k
Ey = B — (champ de diffusion)
€€
T, = —— (temps de relaxation diélectrique)

di e un
0

1

E KuLE (temps d'entrainement sous champ)
tE

e

T, = ————— (temps de diffusion)
D K T 1{2.
1 B
_ 1 .
L (temps de recombinaison)
YR YA
_ 1
T =

k = 21/X ou XA est le pas du réseau inscrit.
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Cette équation peut se résoudre en toute généralité, mais
on trouve plus simplement une solution approchée qui décrit parfaite-

ment les_phénomeénes observés en la résolvant apreés avoir négligé le

2
E . .
terme —8—62— En effet, comme nous le verrons, la solution trouvée est

de la forme SE = SEO e -t/ + cste ou T est sensiblement voilsin de T4

On a alors :

Pour les éclairements employés Tdi > T, Tpys on a donc :

L.a solution s'écrit dans ce cas et pour l'inscription du réseau

(SE(z, t) =0at =0)

m k ' 2.1 il r't
ST D N 9 g E +ilE_(E +E : T (e Y
SE(z, t) — 5 I;q E_+i [ED(Lq+LD) +E ]]e (l-e * )
+(E ) .
avec !
o Npe Ny =Ny
E =
e} ce k N_.
O 1)
F:I—nl +i1-|u
et :
[1+(T T,./7 T)] (1 +1_ /1 )+[(T /T )Z(T /T )]
1 r di’ D3 r D r E di' 1
re =
Tai 2 1, 2 -
(1“'?) "(T_)
D E
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(Tr /TE)(Tdi/TI - 1)

Tdi T2 T, :
(1 +:f‘") +('_‘l_—’)

* Amplitude maximale du champ de charge d'espace

L'amplitude maximale de la modulation §F du champ de charge

d'espace que l'on peut induire est donnée par :

22 1172

O
ql = 2, 0 L )7
EO 4 (EDM_'q)

On peut noter que cette amplitude ne dépend que du pas du

réseau inscrit et du champ externe appliqué pour ce qui concerne les

parametres expérimentaux, et du rapport NAf QNDN_ Nal pour ce qui

D
concerne les grandeurs caractéristiques du cristal. En particulier £

ce Max
ne dépend pas de l'éclairement incident /O.

De plus, sans champ app/éque’, L est maximum pour

> F 8 ce Max N A
- - [~ 1 LA . _ N _ I_—
ED—kqCGSZad/rek _/<O e T [ND NA)' N
o B
pour k >> /<O (petit pas) £o max - [:q
pour k <<k (grand pas) L, mox = Ep

L'étude de la variation du champ induit en fonction du pas du
réseau permet la mesure d'un paraméetre cristallin important pour I'étude

du phénoméne photoréfractif : NA la concentration en centres accepteurs.

En effet, en général ND - NA = ND ; dlod :
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* Temps de montée

Sans champ externe appliqué :

si l'on prend EO = 0 alors

i est alors réelle. Il faut noter que _j;f_/ est indépendant de !'éclairement
incident. !

7! peut alors s'écrire :

S (N, -N,) el
D
Mos e x FIN, L e T, k) = =2 - FIN,, e T, K
di o 'R M4

['" est donc une fonction croissante de [‘éclairement incident sur le
cristal.

avec champ appliqué
Dés lors qu'on applique un champ externe EO, la constante

de temps1/ 1T n'est plus réelle. On fait donc apparaitre un terme d'oscil-

lation ¢ la fréquence T'" amorti avec une constante de temps TIT Ceci

permet d'obtenir des champs de charges d'espace photoinduits transi-

toires dont l'amplitude est supérieure g celle obtenue a ['état stationnaire.

Un tel comportement est montré Figure 9 dans le cas du BGO avec un

pas de 10w et un champ externe appliqué Eo [28]

Figure 9
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* Déphasage

En général le champ de charge despace photoinduit n'est
pas en phase avec le réseau d'illumination qui I'a créé. Sans champ
externe appliqué les deux réseaux sont en quadrature. Dés qu'on

applique un champ le déphasage  est donné par :

N *En résumé

Le mécanisme peut étre schématisé comme le montre la

figure n° 10.

N T

Figure 10 : Schématisation du mécanisme conduisant & la création du

champ de charge d'espace.
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Les fiqures n® 11 a et b montrent l'évolution de I'état station-
naire de la modulation d'indice photoinduite en fonction du pas du réseau,
pour différents champs appliqués pour deux cristaux pour lesquels le

modéle développé s'applique : le BSO et le BaTiO, [29].

E e B B e —

[TATN
3

Figure 11 : Evolution du champ de charge d'espace en [onction du

pas du réseau de franges [29]
a) BSO b) BaTi03

de méme, les figures 12 a et b montrent l'évolution des temps de réponse
en fonction du pas du réseau pour ces deux mémes cristaux pour un

champ appliqué de 10 kV/cm et sans champ externe.

Figure 12 : Variation du temps de réponse [29]
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4 — L'INTERET D'UNE ETUDE EN REGIME D'EXCITATION NANO-
SECONDE -

4-1 - Du point de vue des applications

Une impulsion Jumineuse nanoseconde posséde deux caracté-

ristiques intéressantes

- une durée courte ;

- une puissance créte importante.

C'est cette derniére propriété qul est intéressante pour les
applications. Comme nous l'avons montré au paragraphe précédent, le
champ maximal que l'on peut induire dans un cristal a 1'état stationnaire
ne dépend pas de l'éclairement, on ne peut donc pas espérer accroitre
ainsi l'amplitude du champ de charge d'espace photoinduit. Par contre,
le temps de montée dépend linéairement de l'inverse de l'éclaire-
ment IO. On peut donc espérer en augmentant 10 diminuer énormément
le temps de réponse. Rappelons que la constante de temps T vaut sans

champ appliqué :

T
1+ —-
. D
[
d11+_riee . ND
Tp He RNDNNA

. 2 :
pour le BSO, avec un pas de 1 pum, une intensité de 1 W/cm™ (laser continu).
et si l'on prend une mobilité de 3 10_2 cmz/vs et un temps de recombi-

. -6 s o
naison 1_ = 5 10 "s, une application numérique donne T~ 0,3 ms.
r _

Si maintenant, on utilise une impulsion lumineuse de durée
L . 2 . A
une nanoseconde et d'énergie 1 mJ/cm” sa puissance créte vaut (en suppo-

sant un profil temporel rectangulaire) .

Ir = 106 W/cm2
o
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T vaut alors :
m

T =20,3ns ;
m

Cette extrapolation rapide nous permet de supposer que la
réponse de l'effet photoréfractif a une impulsion breéve peut étre du
méme ordre de grandeur que la durée de cette impulsion. Il faut cepen-
dant étre trés prudent car, dans le cas des forts éclairements, le modéle de
Kukhtarev ne peut plus s'appliquer. Néanmoins, cette perspective d'un
effet photoréfractif rapide semble a priori trés attrayante pour un certain
nombre d'applications. Par exemple, l'adresscur décrit au paragraphe 2-1
pourrait commuter en quelques ns voir moins. Il parait aussi alors possible
d'envisager la faisabilité d'opérations logiques tout optiques avec ces
matériaux réputés jusqu'alors lents. Enfin, l'holographie avec des sources
pulsées présente l'avantage de pouvoir étre effectuée dans des milieux
a priori hostiles a ce genre d'expériences: les environnements industriels.
En effet, l'utilisation de telles sources permet de s'affranchir de tous les
problémes de vibrations et de stabilité mécanique, rendant d'habitude

ces expériences impossibles, ou du moins trés difficiles a réaliser.

4-2 - Du point de vue de la caractérisation

Définissons d'abord ce que l'on entend par caractérisation. I
s'agit de mesurer par des méthodes optiques les paramétres essentiels qui
régissent l'établissement du réseau d'indice. A partir de ces mesures, et
en relation avec un laboratoire de cristallogénese, il s'agit ensuite de
comprendre les mécanismes, et de modifier les paramétres de croissance
cristalline pour optimiser la sensibilité ou.le temps de réponse des maté-
riaux. De telles expériences" sont menées dans notre équipe en régime
d'excitation quasi-continu et sont interprétées i l'aide du modele de
Kukhtarev. L'étude des variations de la constante de temps d'effacement
du réseau sous illumination uniforme en fonction du champ externe appliqué,
permet de mesurer la concentration en centres accepteurs NAet la longueur
de diffusion d'un porteur de charge excité. On mesure en fait, la valeur
du produit u T, de la mobilité 1 des porteurs de charge par le temps de
vie T défini précédemment. Il n'est malheureusement pas possible par

ces méthodes de discriminer et de séparer ces deux variables.
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Les expériences de caractérisation menées en régime d'exci-
tation pulsé nanoseconde sont non seulement complémentaires mais indis-
pensables. En effet, elles permettent d'observgei; des phénomenes transi-
toires durant quelques nanosecondes non accessibles lors d'expériences
menées en régime d'excitation quasi-continu. De plus, on peut prévoir
que le modele de Kukhtarev ne s'appliquera plus. En etfet, on ne pecut
plus considérer a priori que la population de porteurs excités est constan-
te pendant la durée de l'inscription du réseau. Il sera donc nécessaire, et
c'est la l'essentiel de notre travail, de développer un nouveau modele théo-
rique . Nous espérons de ce fait pouvoir appréhender de nouveaux parametres

et en particulier pouvoir mesurer séparément la mobilité des porteurs et leur

4-3 - Les études déja réalisées en nanoseconde

Les études déja réalisées dans ce domaine sont en fait assez

Nt N R R I gy N onva T~y
10T 2 .G 81

ST oL oY T, MMes dont e oM e o CcoNNMAIgaar
[RAGRE I Gus Ciwo 11 Celes ot nous avons eu connalssance

n

en résumant les principaux résultats gu'elles apportent.

* Ftude du Niobate de Lithium

Les principales expériences ont été mendes par Che-Tsung
Chen Dae Kim and D. Von Der Linde [30,31]. Ils constatent gu'il est
possible d'inscrire un hologramme dans ce cristal a l'aide d'impulsion de
durée 25 ns issue d'un laser YAG doublé en frégquence. Ils ont observé
un phénomeéne intéressant : le rapport de la variation d'indice photo-
induite a l'énergie absorbée par unité de volume nécessaire pour l'induire
(clest la sensibilité photoréfractive) est environ dix fois plus grande que
dans les expériences menées en régime d'excitation continue. De plus, ils
constatent qu'a la longueur d'onde de lecture (XA = 647 nm) une absorption
Induite suit le passage de l'impulsion excitatrice nanoseconde. Ils interpre-
tent leurs résultats en introduisant la présence d'un centre photoréfractif
secondaire. Ils pensent que le modéle de Kukhtarev développé dans le cas

d'un transfert de charge
+ 3+ -

doit étre développé pour Li Nb O, en tenant compte de la présence de ce

3

centre photoréfractif secondaire.
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* Ftude du titanate de Barium Ba Ti 03

Ces expériences ont été mencdes pafL..K. Lam, Tallis Y. Chang,
Jack Feinberg, and R.W. Hellwarth [32]. Elles montrent qu'il est possible
d'inscrire ou d'effacer 1la aussi des hologrammes de méme efficacité qu'en
régime quasl continu, en utilisant des impulsions lumineuses de durée 20 ns.
L'énergie requise est 7 a 10 fois supérieure a celle nécessaire en régime
d'excitation micro ou milliseconde. Les auteurs interprétent ce fait par la
mauvalse qualité de leur faisceau d'écriture. Enf{in, leurs mesures permettent
d'affirmer que le processus mis en jeu est un processus a un seul photon
absorbé par électron ou trou excité. Le modele a deux niveaux est a priori

encore valable.
¥ Ftude du BSO

Elle a été menée par J.P. Hermann, J.P. Herriau and J.P.
Huignard [33]. Les impulsions utilisées durent 30 ns et sont également
fournies par un laser YAG doublé en fréquence. Leur principale observa-
tion réside dans l'étude de l'efficacité de diffraction du réseau photo-
induit en fonction de 1'énergie des impulsions lumineuses incidentes. La

courbe expérimentale obtenue est montrée Fig n@ 13.

neR)
-
1
[a}]
001
! kWcm
— et -
1 10 100

Figure 13 : Variation de l'efficacité de diffraction en fonction
de l'énergie d'inscription.
0 sur un coup, + @ saturation.



Leurs conclusions sont les suivantes-:

N

- A la longueur d'onde X = 532 nm avec des densités de

. o . 2 . .
puissances supérieures a 10 kW/cm™ le temps de réponse du cristal

peut étre rapide (< 5 ns).

- Avant saturation l'efficacité est proportionnelle au carré

de l'énergie incidente ;

~ Le réseau induit peut étre mémorisé pendant gquelques minu-

tes ou plus suivant l'intensité du faisceau de lecture ;

- I'énergie requise pour inscrire un réseau d'efficacité de 1 %

est la méme que pour les expériences guasicontinues = 100 & 500 pJ/cm

* Conclusion

Il faut noter gu'excepté pour Li Nb O, aucune corrélation entre
un modeéle théorique et des résultats expérimentaux n'a été faite dans

le domaine de la nanoseconde. Il nous parait donc intéressant de mener

cette étude.

5 - CHOIX DU MATERIAU UTILISE

5-1 - Comparaison Ba Ti O3, BSO

Le Niobate de Lithium a été étudié comme nous venons de le
voir en régime d'excitation nanoseconde tant d'un point de vue théorique
qgu'expérimental. Par contre la faisabilité de l'expérience a été montrée
pour le titanate de Barium et le BSO mais dans ces deux cas, aucune
étude systématique de caractérisation n'a été menée en régime impulsion-
nel. Il nous parait donc intéressant de choisir 1'un de ces deux matériaux.

Nous allons discuter maintenant des avantages et inconvénients de chacun

des deux.
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L'avantage majeur du titanate de Barium est qu'il présente
un coefficient électrooptique (pour certaines co»nfigu“rations) 360 fois
plus grand que le BSO. Par contre, il est beaucoup moins sensible a la
longueur d'onde 532 nm ce qui entraine un temps de montée (en régime
quasi continu) environ 500 fois plus long. En fait, les deux parametres
intéressants du point de vue expérimental et du point de vue des applica-

tions sont

- & @ I'¢énergie par unité de surface nécessaire pour inscrire

un réseau qui a une efficacité de diffraction de 1 %.

- 5 : la sensibilité photoréfractive qui est le rapport de
Vefficacite de diffraction a l'énergie qu'il a fallu fournir par unité de

surface.

€_- 10 kWiom
o

850
VO p- |
- -
oL 1 1 { 1 p
a 2 4 € .1 [£e)

Figure 14 : Variation du paramétre £ en fonction du pas du
réseau [29].

BSO - Ba Ti O2

On voit sur la Figure n® 14 qu'en ce qui concerne le parameétre
£, le BSO est beaucoup plus intéressant car l'énergie nécessaire est

environ 100 fois plus faible que pour Ba Ti O Ceci est trés important

3+
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= 10 kV/em

EO

Figure 15 : Variation de la sensibilité photoréfractive en fonction

du pas du réseau : BSO - " Ba Ti 0. [29].
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0

Du point de vue expérimental car l'énergie de nos impulsions sera limitée

et il faut pouvoir détecter un signal.

3

Du point de vue des applications le parametre essentiel est S.
On voit figure 15 qu'excepté pour les faibles pas de réseau le B50 est

beaucoup plus sensible que le titanate avec et sans champ appliqué.

5-2 - Avantages du BSO-BGO

Ces cristaux présentent l'énorme avantage d'étre fabrigués au
laboratoire de chimie du Solide du CNRS a l'Université de Bordeaux I,
nous permettant donc d'obtenir des renseignements relatifs aux conditions
de leur croissance cristalline. Une comparaison de leur comportement permet-
trait d'influer sur la cristallogénése en vue de leur optimisation. Ce cristal

présente en outre d'autres avantages trés importants
- il existe sous forme monocristalline

- la méthode de cristallogéneése utilisée permet d'obtenir de

. . 3 . .
gros monocristaux (plusieurs cm”) donc facilement orientables

- la chimie des sillénites montre que les substitutions au sein

du composé BGO sont possibles, et donc les dopages réalisables ;

- enfin, il est possible de polir ces cristaux a l'Institut d'Op-~

tique.

Tous ces avantages nous ont conduit a entreprendre l'étude des
monocristaux de BGO et BSO massifs en régime d'excitation impulsionnel

nanoseconde.
Nous testerons des cristaux ayant trois origines différentes

- Francaise - Bordeaux
- Américaine - Crystal Technology

~ Japonaise - Sumitomo
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Apreés avolr rappelé les valeurs numériques des grandeurs
optigques caractéristiques (indice de réfraction, coefficient d'absorption,
pouvoir rotatoire, efficacité quantique), nous étudions la biréfringence
induite sous champ externe appliqué dans deux configurations appelées
couramment : holographique et couplage et qul correspondent a nos

conditions expérimentales.

Enfin, nous décrivons rapidement la méthode de cristallogé-
nése ainsi que l'influence des caractéristiques de croissance sur la

qualité des cristaux obtenus que nous avons étudié.
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Notre travail porte donc sur des cristaux de type Bilz Si OZO
(BSO) et Bi12 Ge O20 (BGO) . Précisons dés maintenant que pour
les expériences que nous allons décrire ces deux cristaux sont indis-
cernables. Nous parlerons donc indistinctement des propriétés de 1'un
ou de l'autre en précisant cependant, quand tel sera le cas, les valeurs
numériques de certaines grandeurs physiques qui pcuvent varier d'un
type de cristal 2 'autre. Dans toute la suite, les échantillons seront

répertoriés comme suit

. Nature du cristal Origine N
o
crystal technology
BSO (USA) !
BSO Sumitomo 1
BSO Sumitomo 5
(JAPON)

BGO Bordeaux 5
BGO Bordeaux 7
BGO Bordeaux 8
BGO Rordeaux 9
BGO Bordeaux 14
BCO Madrid 1

1 - MAILLE CRISTALL INE

Le systéme cristallin du BSO est cubique. Sa classe a l'inté-
rieur de ce systeme est 2 3. Ces éléments de symétrie en sont 3 axes
binaires perpendiculaires aux faces du cube et quatre axes ternaires
confondus avec les diagonales du cube. Ses axes sont représentés

Fig. 1.
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L am m o e e

Cb AXE BINAIRE

A AxE TERNAIRC

Figure 1 : Axes de symétries du BSO d'aprés M. Henry [34]
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Une maille cristalline comporte deux "motifs B(i)l2 Si O20
(Bi12 Ge OZO).OLe parameétre de maille varie de' 10,1043 A pour le
BSO a 10,1454 A pour le BGO. Une projection sur le plan [0, 0, 1]
de la structure du BGO est montrée Fig. 2. Notons de plus que le
taux d'occupation des ions Siql+ (Ge4+) est estimé a 0,995 ce qui
donne une densité de lacunes voisine de 1025 m_3. (Le taux d'occupa-
tion est défini comme le rapport du nombre de sites occupés par un

atome de silicium au nombre total de sites occupables) .

2 - PROPRIETES OPTIQUES

Les cristaux étudiés se présentent sous la forme de parallé-
lépipeédes ayant en général des arétes de longueur voisine de 5 mm.
Nous connaissons les orientations des axes cristallographiques par rap-
port aux faces du cube. Les expériences réalisées nécessitent d'avoir
des échantillons polis avec un état de surface de qualité optique de ma-
niere a minimiser les effets de la diffusion. Nous devons avoir de plus

des faces planes pour éviter les problémes de convergence des

faisceaux lumineux lors de la traversée du cristal.

Le polissage a été réalisé aux ateliers du verre de l'Institut
d'Optique. Nous avons pu ainsi déterminer les caractéristiques optiques

Intéressantes pour nos expériences.

2-1 - Indice de réfraction

L'indice de réfraction du BSO est assez élevé et varie de
2,86 pour les largeurs d'onde bleues (A = 400 nm) a 2,51 pour les
longueurs d'onde rouge (X = 700 nm). La courbe de variation de 1l'indi-
ce en fonction de la longueur d'onde est montrée Figure n® 3. Cette
courbe est celle déterminée par Aldich (1971) en utilisant la méthode du

prisme [35].

Les fortes valeurs de l'indice sont telles que ces cristaux sont

trés réfléchissants dans tout le domaine visible. La relation de Fresnel
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Figure 2 : Projection de la structure du BGO sur le plan (0 0 1)

d'aprés J.M. Bassat [36]
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'

utilisée dans le cas de llincidence normale permet de relier le coeffi-

cient de réflexion R a l'indice par : -

n + 1

Le tableau I donne les valeurs numériques de R pour diffé-

rentes longueurs d'onde.

A{nm) 400 532 633 700

R (%) 23 19,9 | 18,8 18

Tableau 1

2-2 - Coefficient d'absorption

Les cristaux de BSO ont un aspect coloré jaune qui traduit
une forte absorption dans les régions verte et bleue du spectre visible.
Cependant, la gamme des longueurs d'onde visibles se trouve dans le
pied de la courbe absorption. l.es échantillons sont opaques dans les

régions Ultraviolet du spectre, et transparents dans l'infrarouge.

Nous présentons figures n® 4a, 4b, les spectres de trans-
mission obtenus a l'aide d'un cary 14 pour nos différents échantillons ;

ils s'étendent du bleu (XA = 400 nm) a l'infrarouge (2 um).

L'observation de ces courbes appelle plusieurs commentalres
* Pour l'échantillon Crystal Technology, les deux échantillons Sumitomo,
I*échantillon de Bordeaux 9(a) la valeur de la transmission T dans l'infra-
rouge est comprise entre 0,70 et 0,75. Si l'on calcule T en tenant compte

des réflexion multiples on obtient

2
ot (1 -R) o-od
Io 1 - R2 e~201d




8 7. B { 1 Nfw
) 5 - . . 1 1-9 2 . ’
S - - :

etudiés .
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oli a est le coefficient d'absorption et d 1'"'épaisseur de cristal traversé.

Le coefficient d'absorption étant tres faible -dans cette

région du spectre, on peut déduire

La valeur de R tirée de la formule de Fresnel pour l'incidence

normale donne R = 18 %, ce qui conduit pour T a

cette valeur est en bon accord avec les résultats obtenus.

* Pour les échantillons de Bordeaux n® 9(b), 8 et 5, la transmission
dans l'infrarouge est anormalement faible. Cela est du a la mauvaise
qualiteé optique de ces cristaux : ils possédent en effet, de nombreuses
marbrures, zones sombres et défauts qui augmentent la diffusion et
empéchent une mesure correcte du flux transmis. Ces cristaux seront

en partie inutilisables pour nos expériences.

* La derniére remarqgue concerne le comportement des deux cristaux
BGO n® 9. Ils présentent un fort épaulement dans la région rouge du
spectre 600 nm < XA < 800 nm qui les rendent plus absorbant dans ce

domaine de longueurs d'onde.

2-3 - Pouvoir rotatoire

Les cristaux de BSO et BGO possedent une forte biréfringence

circulaire. Les échantillons peuvent étre soit levogyres soit dextrogyres.
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Le pouvoir rotatoire p dépend fortement de la longueur d'onde. Ces
variations mesurées pour l'échantillon Crystal Technology sont repré-

sentées Figure n® 5. A titre indicatif on a :

pour : A = 532 nm p = 35°/mm

pour : A o= 633 nm p = 22°/mm

2-4 ~ Efficacité quantique

Nous définissons l'efficacité quantique notée ¢ comme
étant le rapport du nombre d'électrons participant au processus de
photoconduction au nombre de photons absorbés par l'échantillon. Ce

N L. . A - . ~ - iy g O o
parametre a été mesuré par Henry [34]. Nous donnons Figure n 6 les

variations de ¢ avec la longueur d'onde.

5 - PROPRIETES ELECTROOPTIQUES

3-1 - Le tenseur électrooptique

Une des propriétés les plus intéressantes des cristaux de
BSO et BGO réside dans le fait que l'on peut modifier leur indice de
réfraction en appliquant un champ électrique go. Dans ce cas, le cristal
devient biréfringent et les variations spatiales de l'indice de réfraction

sont décrites par l'ellipsoide des indices dont l'équation générale est :

(3] = ) (a3 o) e () o

n 1 n 2 n 3 4 5 n ()
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Figure 5 : Variation du pouvoir rotatoire avec la longueur d'onde

pour ['échantillon Crystal Technology.
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Figure 6 : Variation de l'efficacité quantique en fonction de la longueur

d'onde d'aprés M. Henry 134]
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1

Sans champ externe appliqué le BSO est isotrope et on
a donc dans le repére des axes cristallographiques a [l, 0, 0],

b [0, 1, 0], € o, o, 1]

ot n est l'indice de réfraction du cristal.

Pour des faibles perturbations (ce qui est le cas ici car

les variations induites sont de l'ordre de 10~5), on peut développer le

1 .
terme - au premier ordre.

(),

o}
o}
(o3

I'équation de 1'éllipsoide des indices s'écrit donc :

o el

9 n

+ 2 A<—12> yz + 247 LZ zx + 27 LZ Xy =1
n 4 n’/* n /6
4 5 €

Dans le cas du BSO (BGO) les modifications d'indice créées
sont dues a un effet électrooptique linéaire (effet Pockels). Les pertur-

>
bations d'indice sont reliées au champ appliqué E  par le tenseur électro-
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optique lrIJ] . Ce tenseur s'écrit :

[rij] B R 12 13
21
| "ol Y62 Y63
et on a ¢
3

Les propriétés de symétrie du BSO (classe 2 3) permettent
de simplifier considérablement l'écriture du tenseur [rii] . On obtient

~

ainsi pour tous les cristaux cubiques de la classe 2 3 :

[r_.]-: 0 0 0
ij
0 0 0
0 0 0
r41 0 0
0 1'4] 0
[ O 0 Y41

-12 ,
avec r,, = 510 ! m/V pour le BSO {37]

4

Liéquation de l'ellipsoide des indices sous champ s'écrit

donc dans le repeére des axes cristallographiques

2
. X .Y L,z _
(1D n2+n2+n2+2yzr4lEl+2xzr4lE2+2xyr4lE3—l
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3-2 - Calcul de la biréfringence induite \

Nous allons maintenant calculer les caractéristiques du
cristal biréfringent dues a l'application d'un champ électrique EO, c'est
a dire déterminer ses axes principaux : (les axes le long desquels les
vecteurs D et E d'une onde électromagnétique se propageant dans ce
milieu sont paralléles) et les indices de réfraction vus par une onde

lumineuse pour chacun de ces axes.

> o - .
Dans ce repére des axes principaux (O,x, y, z) l'équation

de l'ellipsoide des indices s'écerit

R
11 suffit donc pour calculer (O, x, vy, z) et n,n n, dlexpri-

2

mer 1'équation (1) sous la forme (2).

La configuration holographique (aussi appelée configuration
rendement) représente le cas ou le champ électrique ﬁo est appliqué
suivant la direction du vecteur (1, 1, 0), l'ellipsoide des indices
s'écrit donc

"2 2 2y E - 2r . E

2 e A
A

2
n n n V2 N

On obtient le systémeé des axes principaux en faisant tout
d'abord on d - de ¢ o
abord une rotation des axes autour de ¢ avec un angle de 45°, on se

- - ~ - - - ~ . - . .
place ainsi dans un repere (0, u, v, w) ou l'ellipsoide a pour équation

de la par une rotation de 45° autour de 1'axe v on obtient le repére des

. > >
axes principaux (0, x, y, z) avec
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1 - - %
2 V2
> 1 - 1 - 1
xX =5 y — Z - 5
2 5 2
L 0 0
V2 V2
Dans ce repeére l'équation de l'ellipsoide s'écrit
B T N - A L
(__2+141Lo)*_2+‘l (_2 Yy Eo>~1
n n n
on déduit donc :
S B
2 2 41 o
n x n
1 _ 1
2 2
n n
‘y'
1 1 : .
T2 T2 T Tar Eo
n n

d'ou aprés développement limité au premier ordre

_ 1 3
nX—n 214111 Eo
n =n

v

_ 1 3

nz—n §r4ln EO

La figure n® 7 représente les orientations des axes par rapport

aux axes cristallographiques. Pour une onde lumineuse qui se propage
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suivant Oy la biréfringence induite vaut :

Figure 7:

(o)

le seul terme perturbateur non nul s'éerit :

ML) =v, E
n_ 6

1"¢éllipsoide des indices devient :

\Z VZ 22
‘+1—2+ Z+Ar41xyh021
n n

>
par rotation de 459 autour de ¢ on obtient directement les axes

i . - > >
principaux (0, x, y, z) avec :



1 - L 0
V2 V2
- 1 -+ 1 > -
¥ = - y = - z = O
V2 Ve
0 0 1
LL'équation de l'éllipsoide devient dans ce repeére :
. 2
2,1 Z_ .
il g B vy (Sm g B v 5 =
: n n n
d'olt on tire :
«L4 = 1 .- o
2 2 tar e
n n
X
T ~
2" 2 Tak,
n n
Bf
1
I
n n
z
Soit aprés développement limité
-, B
ho=on - R
x 2
n :n+ln}r E
y 2 41 "o
n_=n
Z

Laa figure n® 8 représente les orientations des axes par

rapport aux axes cristallographiques. Pour une onde lumineuse se



propageant selon oy, la biréfringence induite vaut

Figur : aration couplage.

Les ¢échantillons gue nous avons utilisés ont été taillés de
maniére a pouvoir se placer dans l'une ou l'ature des configurations

que nous venons de décrire.

3-3 - Matrice de transfert T

Comme nous venons de le voir, sous champ externe appliqueé,
le BSO possede a la fois du pouvoir rotatoire et de la biréfringence. Dans

le repeére des axes principaux le tenseur des permittivités peut s'écrire

€=+ [G]

ou

est la contribution de la biréfringence et

0 -G
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celle du pouvoir rotatoire.

L'équation de propagation des ondes est donnée par :

3R
(3) Vx (VxE)-ule+ie IG]) —5-=0
© 3t°

Nous cherchons des solutions de la forme :

1lwt - k,z) ilwt - kzz)

E(z,1) = A (2) €] e oy AL(z) & e

>
ol z est la direction de propagation de l'onde lumineuse ey e, les axes

- -+
principaux de biréfringence du cristal et kl et kZ les vecteurs d'onde
gul leurs sont associes.

En remplacant E(z,t) par son expression dans l'équation (3)
~

d Aj . .
q,/‘ < ki Ai’ on obtient alors le systeme d'ondes
(oA B

et en supposant gue

couplées suivant :

1 ' 18
dz T AZ 21(] G e
(4) ’ - avec k =2
o ¢
QAZ N ko .. 1(1{2 kl)L
dz 12k, ©°

On déduit l'expression générale de A1 2(z) par résolution

du systéme (2). On obtient alors la solution suivante :

. Ak
- 2
2
Al(Z) = e [Al(O)(cos Sz +1i —SsksinSz) - (—g é—n(}ls AZ(O) sin SZJ
. Ak -
t2? wG Ak
AZ(Z) = e [AI(O) 5% sin Sz + AZ(O)(COSSZ - i 55— sinSz)]
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\

ou Al(O) et AZ(O) sont les valeurs de A1 et A2 a l'entrée du cristal,

L - - -+ g X .
n, et ny les indices associés aux axes principaux ] et e, c'est a dire
que :
n, n, w
R K, = 2
<, = 5 =
1 c 2 c

On peut donc déduire l'expression générale du champ

optique a la fréquence w. Si on posc :

g . -
E{z) :El(z}‘ € 4'122(:5) ¢
on obtient :
(kl + kZ)
-1 —— z Ak kOG
< - e 2 fa - Q- ;S S [ ]
L](z) ¢ ‘A l(O)’(cosbg + i 5 sinSz) anS AZ(O) smSz]
(k1 +k,)z k G AL
—i’7—°-—~ A (0) =2 sinSz + A (0)[cosSz - i 22 sinSz
_ 2 1 2n LS 2 2S5
EZ(Z) = e ' 2 :

de plus El(O) = Al(O) ; E5(0) = A,(0) on déduit donc l'expression de la

matrice de transfert T définie par :

E(d) =T E(0)

ou d est l'épaisseur de la lame cristalline.

" k G
. Ak e} . 7
(1(1 + kz)d cos Sd +1 f Sd - ﬁ sin Sd
R
T =e 2
koG Al
. ;. Ak )
] ZnZS sin Sd cosSd- i 55~ sin sSd
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La connaissance de cette matrice dé¢ transfert T permet de
connaitre 1'état de polarisation de l'onde transmise par la lame cristalline
quelle que soit la polarisation incidente. En effet, rappelons que pour
définir complétement 1'état de polarisation, il suffit de connaitre le nombre
complexe x défini par :

-1 kzd
A, e
Al e '
la connaissance de x permet de trouver l'ellipticité e de l'onde et l'orien-
tation des axes de l'ellipse ¥ car :

2 R

r

><

tgl Y =

sin(2 Arctg e) = -

Dans le cas du BSO, si x(0), représente 1'état de polarisation

de l'onde incidente, x(d) est donné par :

~ . Ak ey L w G
x(0) (cosSd I 5g sin ds) + = 21175 sin dS
" x(d) = L Ak G G
cos Sd + i 5g - Sin S5d - x(0) < —anS sin dS

5 - CRISTALLOGENESE 13}

5-1 - Méthode de croissance

Nous ne connaissons pas les conditions de fabrication des
cristaux achetés a l'étranger (Sumitomo, Crystal Technology), par
contre pour les échantillons fabriqués par le Laboratoire de Chimie du
Solide du CNRS a Bordeaux, nous pouvons décrire le principe et les

principales caractéristiques de la méthode de croissance cristalline

utilisée.



3

A Bordeaux, les échantillons sont fabriqués selon la métho-

de Czochralski [38] (méthode de tirage). De l'oxyde de Bismuth Bi, O,
et du diokyde de germanium Ge 02 sont mélangé§ dans un creuset en

platine et fondus par chauffage a induction. Le bain de liquide obtenu

est maintenu a une température de l'ordre de 950°C.

L.a fabrication du cristal est amorcée a l'aide d'un germe
mono-cristallin orienté (provenant d'un tirage antérieur) mis en contact
avec le liquide, ensuite la croissance s'effectue par un déplacement
vertical lent et continu du porte germe. De plus, pour assurer une
bonne homogénéité de la température du liquide, l'axe de tirage tourne

sur lui-méme pendant toute la durée de la croissance.

Les échantillons ainsi préparés sont refroidis puis recuits.
Le recuilt a pour but de libérer le cristal des contraintes qu'il a subies
au cours de la croissance. On porte les cristaux a environ 850°C sous
&ne, pendant quelques dizaines d'heures avec une

montée et une descente en température de l'ordre de 20°C par heure.

Enfin, les échantillons sont orientés taillés et polis optique-

ment.

5-2 - Parametres importants de la croissance

La vitesse de tirage utilisée pour la croissance des échantil-
lons de BGO que nous avons étudiés se situe aux alentours de quelques

mm par heure. Cette vitesse est choisie de facon a

- permettre une bonne dissipation de la chaleur latente de
solidification par le cristal ;

- éviter tout phénomene d'éclatement du monocristal engendreé
par les contraintes thermigues lors de la croissance ;

- éviter au maximum la formation d'inclusions et l'absorption

d'impuretés a partir du liquide.

Les instabilités de la vitesse de tirage entrainent des varia-
tions locales de l'indice de réfraction, la formation de zones sombres
ou de stries. La figure n® 9 montre la présence de tels défauts dans

I'échantillon fabriqué a 1'Université de Madrid, visualisés par striosco-
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Figure 9 @ Etude de I'homogcéncite du cristal de BGO par strioscopic
1 - mise au point sur la foce du cristal

2 - mise au point a l'intérieur du cristal
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pie. Nous voyons la face d'entrée du cristal (a), l'intérieur du cristal
(b), et hormis la présence d'une cassure on peut noter l'existence de
stries et de plusieurs domaines cristallins, ce c¥istal ne sera pas étudié
par la suite. Pour obtenir des cristaux de bonne qualité optigue, il

semble nécessaire d'avoir une vitesse de tirage trés réguliere.

b) Vitesse de rotation

La qualité des cristaux obtenus dépend également de la forme
de 1'interface cristal-liquide. La forme de cette interface dépend des

mouvements convectifs présents dans le liquide. On distingue

- les mouvements de convection naturelle dus a l'existence simulta-
née d'un gradient thermique axial et radial quil rendent l'interface

convexe par rapport au liquide ;

- les mouvements de convection forcée qui sont dus a la rotation des
cristaux dans le bain liquide et qui sont de sens opposé aux

mouvements de convection naturelle.

On peut montrer ainsi qu'il existe une vitesse de rotation
optimale W pour laguelle ces deux phénomeénes s'éqguilibrent rendant
ainsi l'interface la plus plane possible. Selon que la vitesse w est plus

petite ou plus grande que W, on obtient les phénoménes suivants

- w< W les impuretés ont tendance & rester au centre du bain et
étre absorbées par le cristal ;

WS w o opeu de défauts apparaissent

- w > wo : il se forme une turbulence autour du cristal qui
nuit au contréle de la qualité du contact liquide-cristal et

peut engendrer la formation des cassures.

l.a vitesse mo utilisée a Bordeaux est de l'ordre de 20 tours

par minute.

5-3 - Conclusion
L.es conditions de cristallogénése influent non seulement sur
la qualité optique des cristaux, mais également sur leur composition
chimique. En effet, les cristaux sont contaminés par des impuretés qui

peuvent en fait, jouer le réle primordial pour l'effet photoréfractif de



centres donneurs ou accepteurs, et dont la concentration dépend des
méthodes de préparation des produits de base de la croissance, du
creuset, et des vitesses de tirage et de rotation. Le-‘tableau n°Z précise
pour les cristaux BGO de Bordeaux les valeurs Mdes vitesses de rotation

et de tirage.

numeéro de 5 9 8 9 14
I'échantillon

vitesse de

] 5 2 2 1.5 1,6
tirage mm/h
w nombre de 9 20 20 20 50
tours par mm

N© du tirage ler 2¢ ler ler ler

Tableau 2

I1 faut noter que toutes ces caractéristiques sont assez proches
les unes des autres ce qui ne devrait pas entrainer de différences fonda-
mentales du comportement de ces échantillons les uns par rapport aux

autres.
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INTRODUCTION | .

Depuis une dizaine d'années 1'étude de la photoconduction des
cristaux de BSO et BGO fait l'objet de nombreuses recherches et expé-
riences. 1l ressort de ces travaux une grande complexité des mécanismes
mis en jeu. Il apparait que les processus de conduction dépendent énor-
mément des conditions dans lesquelles le cristal est utilisé (longueur d'onde
d'excitation [39... 43], densité de puissance lumineuse incidente, tension
appliquée [44...48], température de l'échantillon) [49... 52].11 est cependant
acquis que, sous illumination les porteurs majoritaires sont des ¢lectrons et

que llon peul observer deux types de conduction

- la conduction intrinséque due a des transitions ¢lectroniques

entre la bande de valence et la bande de conduction ;

- la conduction extrinséque due a des transitions électroniques
entre des niveaux d'énergie située dans la bande interdite du cristal et la
bande de conduction. La présence de ces niveaux est due a deux principa-
les raisons : l'existence de lacunes ou de défauts de la maille cristalline, 1'in-
troduction volontaire ou involontaire d'impuretés lors de la cristallogénése
Ces défauts et/ou impuretés jouent un réle essentiel dans l'effet photo-
réfractif puisqu'ils se comportent comme centres donneurs ou accepteurs

d'électirons.

Le but de ce ChapitreAn‘est pas de présenter l'ensemble des
résultats connus concernant la photoconduction mais de comprendre les
mécanismes qui, dans une configuration expérimentale donnée, conduisent
a la création de l'effet photoréfractif. En particulier, il parait intéressant
de voir si le modele développé par Kukhtarev, comportant une catégorie
de centres donneurs unique et une catégorie unique de centres accepteurs,
peut encore étre suffisant pour rendre compte de l'ensemble des phénome-
nes observés aussi bien en régime d'excitation quasi-continu cue pulsé

nanoseconde.

Aprés avoir rappelé la structure de bande énergétique du BSO
(BGO) généralement admise a ce jour, nous décrivons les résultats prévus
par le modele a deux niveaux concernant l'évolution temporelle du photo-

courant. Nous présentons ensuite les résultats expérimentaux gque nous avo
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)
obtenus et les conclusions qu'ils entrainent. Un nouveau modeéle i trois

niveaux sera développé afin d'expliquer l'ensemble de nos observa-

tions.

1 - STRUCTURE DE BANDE DE CRISTAUX DE RSO T BGO

Il n'existe pas de méthode expérimentale permettant de
caractériser de facon globale I'ensemble des niveaux d'énergie présents
dans la structure de bande du BSO. Nous citons ict quatre techniques
camplémentaires qui conduisent & une image assez precise de cette

structure et donnent un certain nombre de paramctres importants comme

par excmple

- la largeur de la bande interdite
- la profondeur ¢énergétique des pitéges ;
- les concentrations en centres donneurs et accepteurs ;

- la nature des piéges.

1-1

Etude des spectres d'absorption et de photoconductivité

La largeur de la bande interdite se situe aux alentours de
3,2 eV (ce qui correspond a l'énergie d'un photon de longueur d'onde
A =387 nm). Cependant, l'analyse des variations du coefficient d'absorp-
tion avec la longueur d'onde montre la présence d'une zone d'absorption
comprise dans le spectre visible et donc faisant intervenir des photons
d'énergie inférieure a la bande interdite. Une analyse précise de cette
zone a ¢té faite par R. Oberschmid [53]. 11 montre en particulier que la
racine carrée du coefficient d'absorption varie linéairement avec l'énergie

des photons incidents. Cette variation est montrée figure n® 1 pour des

échantillons de BSO (1-a) et BGO (1-b) ia la température T = 300°K.

12}
o] /
T af
S a .
» T Figure n° 1
];r 18 el .4_ -

C

ras eitootl - .

p . . .

A 24 26 21 30 31 D4

\ %
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Cette propriété est caractéristique d'une transition optique
indirecte (assistée dans le cas du BSO, par un.é émission de phonons).
Le gap énergétique séparant les deux états deé cette transition est
donné par la valeur de l'intersection de la droite (Yo = f(w)) avec

I'axe des énergies et vaut dans ce cas environ 2,2 eV.

Si de plus, nous observons le spectre de photoconductivité donné
figure n© 2, nous constatons qu'a cette zone d'absorption dans le spectre
visible correspond une forte conductivité a température ambiante. On peut
donc conclure de ces observations gue les centres responsables de l'absorp-
tion dans le domaine visible possédent des états susceptibles de libérer un
électron et dont le niveau d'énergis minimal se situe environ a 2,3 eV
sous la bande de conduction, cette transition pouvant £tre induite par

des photons d'énergie comprise entre 2,3 et 3,2 eV.

Les expériences complémentaires permettent de déterminer la
nature de ces centres. Il pourrait s'agir d'un défaut de la maille cristal-
line formé par un atome de Bismuth triplement ilonisé situé dans un
tetraédre d'oxvgene et couplé avec un des atomes d'oxygéne qui aurait
perdu un électron. Ce type de centre jouerait le réle de donneur et sa

concentration serait voisine de 6 1018 cmhz pour le BGO et 2 1019 cm—z

pour le BSO.

Cette transition peut étre-schématisé comme suit

bande de conduction

phonon
f \{{

bande de valence

l'énergie du phonon optigue crée variant 0,084 eV pour le BGO 4 0,1 eV

pour le BSO.
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1-2 - Photoluminescence [55, 56, 57] :

Il existe dans le BSO deux bandes d'émission de photolumines-
cence. La premiére est centrée autour de 640 nm et n'est excitée que par
un rayonnement ultra-violet centré autour de 365 nm. Elle correspond
a une transition directe entre la bande de valence et la bande de conduc-
tion. Les spectres d'excitation et d'émission sont représentés figure n° 3-a.
Notons deés maintenant que puisque la longueur d'onde d'excitation que
nous utilisons se situe dans le spectre visible cette transition n'interviendra

pas dans le mécanisme mis en jeu.

La seconde bande centrée dans l'infrarouge proche autour de
950 'nm est beaucoup plus faible que la précédente. Elle peut étre excitée
non seulement par du rayonnement ultra-violet mals aussi par des longueurs
d'onde situées dans le spectre visible. Son spectre d'excitation est montyré
figure n® 3-b. L'étude de ce spectre permet de déterminer que les centres
excitables se trouvent & environ 2,25 eV sous bande de conduction gquand
ils sont occupés par un électron et a 1,3 eV sous la bande de conduction
quand ils sont occupés par un trou. Clest la recombinaison radiative d'un
électron dans un de ces pieges qui génére un photon a la longueur d'onde
A =950 nm. 1l faut cependant noter que des expériences ont montré qu'au
dela de la température TC = 320 °K cette transition n'existe plus [54]. Ce
phénoméne impose qu'a température ambiante (T = 300°K) ce processus
de recombinaison radiative joue un réle secondaire. Nous avons essayé
sans succes .de détecter la présence de cette émission dans nos conditions

expérimentales.

1-3 -~ Courants stimulés thermiquement (TSC)

La méthode TSC a été appliquée pour la premiére fois au
BSO en 1971 par R.B. Lauer[56]. Cette méthode consiste a porter
I'échantillon a la température de B0°PK et a l'éclairer pendant quelques
minutes avec une radiation ultra-violette de facon a remplir tous les
pieges a électrons présents dans la bande interdite. On réchauffe alors
lentement l'échantillon et on détecte le courant qui le traverse. Un tracé

typique des résultats obtenus est montré figure n© 4.
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Figure 4 : Signal TSC caractéristique

On obtient une série de pics dont chacun est caractéristique
d'un type de picges. La figure 4 montre pour le BSO la présence de trois
)

9

types de pitges principaux. On montre de plus que leur concentration es
. 16 -3 .
voisine de 1077 cm et que leur profondeur sous la bande de conduction

est comprise entre 0,3 et 0,6 eV.

Ces centres proches de la bande de conduction peuvent donc
aisément piéger un ¢électron. Celui-ci, méme a la température ambiante peurt
s'en extraire facilement et participer de nouveau a la conduction. Ce
piégeage transitoire a pour effet de réduire la conductivité du cristal. Nous
verrons par la suite que ces pieges jouent un réle important dans 1'établis-

sement de l'elfet photoréfractif.

-4 - Méthode de spectroscopie par transitoire de courants photo-

induits (PICTS)

Cette méthode est développée par Zielinger [58, 59] pour 1'étude
des niveaux profonds des cristaux de BGO. Elle repose sur l'analyse des
transitoires de dépiégeage thermique d'électrons. La technique expérimen-
tale est la suivante : on éclaire l'échantillon pendant un certain temps de
facon a saturer les piéges présents dans la bande interdite. Brusquement
on coupe la lumiére et on analyse la cinétique de décroissance du photo-
courant. L'analyse différentielle des constantes de temps de retour a l'équi-

libre en fonction de la température permet pour un balayage en température
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1

assez grand de déterminer le nombre de pieges présents et pour chacun

d'eux 1'énergie thermique d'ionisation et la section efficace de capture.

Un spectre de PICTS caractéristique est montré figure n® 5.
On obtient une série de pics dont chacun est caractéristique d'un type de
picges. On met ainsi en évidence pour le BGO la présence de six sortes

de pieges dont les caractéristiques sont résumées dans le tableau I.

n® du picge 1 2 3 4 5 6

énergie
d'ionisation (eV)

o0
fy]

0,17 0,25 0,4 0,6 0,9 0,

Do o {1 ace ey — - — 1 . — - ,,4
section efficace de 710 160, 10 14 310 15 10 12 10 10 210

capture (cm 2y

T v P Nl B R R Tal s S RS A Ay AT
LD LU i 2 v Dl o [ . L N S W NP R U 31 W 5

peut regrouper semble-t~il ces six centres en deux catégories.

- les centres 1-2-3-4 jouent le réle de picges a électrons peu
profonds. Leur gamme d'énergie d'ionisation (comprise entre 0,1 et 0,6 eV)
permet de les identifier comme dtant du méme type que ceux détectés par

la méthode TSC.

- par contre, les centres 5 et b ont une section efficace de
capture beaucoup plus importante que les autres (surtout en ce qui
concerne le pic n® 6). De plus, lQL-ll' énergie d'activation thermique est plus
importante (= 0,9 eV). Il se pourrait que ces centres jouent le role impor-

tant de centre accepteur pour l'effet photoréfractif.

1-5 - S5chéma de la bande

En résumé le schéma de bande que nous utiliserons est donné

Figure n“ 6. A la température ambilante, on néglige la luminescence.

Z - ETUDE DU COMPORTEMEMNT TEMPOREL DU PHOTOCOURANT INDUIT

L'étude des états transitoires du photocourant induit en réponse

a différents types d'excitation lumineuse peut nous fournir des renseigne-
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kSignal PICTS
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Figure 5 : Signal PICTS caractéristique obtenu pour un échantillon
de BGCO d'aprés Bassat [36].
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ments intéressants sur la vie d'un porteur photoexcité.

Supposons, dans un premier temps,: que le comportement des
cristaux ¢clairés placés dans un champ électrigue suit la loi d'Ohm (nous
vérificrons plus tard que cette hypothese est Iégitime dans nos conditions
expérimentales). La densité de courant induite sous ¢éclairement uniforme

s'écerit

. _ )
ou 0 ¢stola vitd du matériau et £ le champ externe appliqué. La
conductivité tient compte de la conductivité dans le noir notée OO et de
la conductivité sous éclairement o(I). En fait, nous pourrons en général,

négliser o, devant o(l) et éerire -
ghe .

V= o) E
avecd

a(l)y =y n(l) e

ol u est la mobilité d'un porteur de charge ¢ la valeur absolue de sa
charge et n(l) la densité de porteurs induite par l'éclairement 1. Remar-
quons gue nous négligeons d'entrée la contribution des trous (porteurs

minoritaires) au photocourant.

Si nous supposons que le champ ¢électrique E est établi depuis
Longtemps et ne varie pas pendant l'expérience, l'évolution temporelle de
j{t) est donnée par la fonction n(t). Le probléme est donc maintenant de
calculer n(t) en fonction de la structure de la bande interdite. Cette
structure étant complexe, les transitions ¢lectroniques possibles sont
nombreuses et on ne peut pas tenir compte de toutes ces possibilités pour
mener le calcul & son terme. Nous allons donc commencer par décrire les
résultats prévus par un modele trés simple comportant un niveau de centre
donneurs et un niveau de centres accepteudrs et ce dans deux cas corres-
pondant & nos configurations expérimentales :

- excitation quasi continue

- excitation pulsée nanoseconde



2-1 - Prévisions du modeéle 3 deux niveaux

v

Les équatlions de base de ce modele sont les mémes que celles
du modele de Kukhtarev qui ont été données au chapitre I. Rappelons

rapidement le mécanisme mis en jeu ; schématisé figure n® 7 :

—

E

bande de conduction

=

A

centre accepteur

centre donneur

bande de valence

Figure 7 : Mécanisme du transport de charge.

Nos longueurs d'onde se situant dans le spectre visible nous nous
trouvons dans le cas de la conduction extrinséque. Un photon est absorbé
par un centre donneur (dont la concentration est ND) qui libére un électron
dans la bande de conduction. Le centre donneur ionisé devient alors un

centre acce-pt‘eur (dont la concentration est N_') ou l'électron photoexcité

D
peut se recombiner aprés s'étre déplacé sous l'action du champ E. Notons
que dans le noir, il existe déja des centres donneurs ionisé (charge + ) en
. 1 . . .
concentration ND (I =0). La conservation de la charge impose l'existence

de centres chargés - en concentration égale a N Ces centres sont suppo-

A
sés ne pas intervenir dans le mécanisme. On notera par la suite
1
N, =N I1=0).
A n ¢ )
L'évolution de la population de porteurs photoexcités est alors

décrite par l'équation suivante :

dn

It = SI (ND—NA—n)—yR(NA+n)n
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En choisissant une fonction I(t) de la forme :

I
[ 1= Io pour t < Tp

I =1 pourt > 7T
o P

la solution générale de l'équation s'décrit

pour 0 =t £ 7T
Pobl ~ =222

n,n_ (] - exp(- (n, n ) t/TR))

, = N 3
n(t) A - n, expl(- (n+ -n_) t/TR)

avgeoc o
n,e=g |- (e 2 (0 D% aie - D) J
et
] Np c S1 |
N . - i L TN
a TR Na ROV Ny
pour t > T

Précisons deés maintenant les valeurs numéricues employées

a ce jour pour le BSO.



e et 2
La section:efficace de photoionisation S vaut 1,6 10 9 cm

Ny = 1017 em™?
- 10l -
NA 10 cm
B -11 -1
YR 2 10 S
TR = 5 s

Clest le cas classigue ol on éclaire le cristal par un laser
argon continu de puissance égale & quelques dizaines de mW, a la longueur

d'onde 514 nm typiquement lo vaul alors :

I.=2.,5 1016 photons/cmZ s

g
I S 2 N 10t
d'ou 81 = 10 et f = 510 photons/cm™ << 1, d'autre part r = >> 1

16
et {r < 1. 10

On conclut de cette série d'approximation et apres développemen:

limité que -

n = {r
+
n =-1
d'ou il vient :
_ t
SIN T
. D R
pour t < Tp n(t) = N (1-e )
]
_SII\D )
et n(T ) = — = n(w)
pT o Yr Ny



- 76 -

en général n(Tp) = 1010 cm_3 K NA

v

S.IN -(t =T )/t
- .~ D P R
pour t > TI) n(t) = N e

YR UA

Nous constatons que le modeéle a deux niveaux prévoit une
décroissance exponentielle du photocourant avec la constante de temps Ty,

o
N

qui représente le temps de vie moyen d'un porteur photoexcité. La valeur

la valeur a l'équilibre de la densité de photocourant est donnée par

> ,
1 = J e} n
j SH\DL HTRE

Notons que pour des valeurs de 1 comprises entre 0 et
; 2 e . - e
100 mW/cm” nous avons vérifié expérimentalement que |j| varie linéaire-

ment avec 1'éclairement incident.

L'excitation pulsée est réalisée en éclairant 1'échantillon avec
des impulsions lumincecuses de durée trés bréve (typiquement quelques
nanosecondes dans notre cas). Rappelons que pour le BSO (BGO) la
valeur généralement admise de TR est de quelques microsecondes. On peut

donc faire l'approximation suivante

pour t < Tp : t <K T
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il vient donc :

n,n_ (n,-n_) L/TR)
n_-n_(1- (n, - n_w)—’-:— )
R

n{t) = NA

onal> (n, - n_)t— , et donec n(t) =N, {r t

- d'ou :
TR A R
n(t) = ND SIt
pour t > T
P
_t

n(TP) ( B

n(t) = SO ‘L/kp
1 + »¥N—£)'> (] IS \>

A

Notons des a présent que le maximum du photocourant est
donné par :

= U N
max D

Pour t > Tp et pour des intensités incidentes suffisamment

faibles (telles que n(Tp) K N,) n(t) décroit exponentiellement avec la
constante de temps T

: 4 : Arifide < QT \
R Cette condition est vérificde si SI ND TP €4 I\A.

ITp représentant la densité d'énergie Ep absorbée par 1'échan-
tillon, cette condition impose :

N

A 16
Ep L gg =10

photons/cm2 = 4 mJ/cm2
D

pour A = 532 nm.



Notons enfin que tant qu'on ne vide.pas les centres
donneurs (ce qui sera toujours vérifié car leur densité est relativement
19

élevée 10 cm—3) le maximum de la densité de photocourant est proporticn-

nel a la densité d'énergie lumineuse incidente.

Les allures théoriques de n(t) dans ce cas sont montrées
figure n® 8 pour une concentration de centres accepteurs NA donnée
et pour trois ¢énergies d'excitation croissantes. Sur chacune de ces
courbes nous avons reporté l'évolution temporelle de n(t) pour une
faible illumination : l'évolution de n (t) est alors une simple décrois-

o~ SANI N S oy
LAl Uappliil

2-2 - Etude expérimentale du photocourant

al Description du_montege (Figure 9]

Apres avoir poli optiquement l'échantillon, on peint a la laque
d'argent des électrodes sur deux faces opposées. On pose ensuite le
cristal dans une monture possédant deux électrodes de cuivre qui viennent
en contact avec les faces argentées de l'échantillon. On porte une des
¢lectrodes au potentiel V et l'autre est reliée a une résistance RC elle~-méme
mise a la masse. L'échantillon est ¢clairé dans le cas de l'excitation quasi-
continue par un faisceau laser issu d'un laser argon ¢émettant a la longueur
d'onde 514 nm. Ce faisceau est modulé en tout ou rien, son temps de montce
est bien plus court que le temps d'apparition du photocourant. Dans le
cas de l'excitation pulsée, l'impulsion est émise par un laser YAG doublé
en fréquence. La longueur d'onde du rayonnement obtenu est de 532 nm,
la durée de l'impulsion vaut 3 ns. Un profil temporel de l'impulsion détecté
par une cellule rapide est montré figure n® 10. Notons d'ores et déja que
la cadence de tir du laser YAG peut étre de un,cing ou dix Hertz. On
peut aussi choisir un mode de déclenchement manuel au coup par coup.

Le signal détecté est la tension générée lors de la traversée par le photo-
courant de la résistance de charge placée en série avec le cristal. Cette
résistance est de 1 k{2 dans le cas de l'excitation quasicontinue car les
courants générés sont faibles et peu rapides, et de 500 dans le cas pulsé
car les courants induits sont plus élevés et on doit préserver une bonne
bande passante du systéme de détection en évitant les probléemes de

réflexions parasites sur les lignes de transmission. Le signal obtenu est
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No(t ) No(tp)

No(tp)-Na= .1

| Ttgmicres)

a S 19 1S 2B 295 30

No (t ) No(tp)

No(tp)-sNa= 10

i \\\\\L§EJCFOS)
{ o - ‘ — :

%] 5 10 1S 28 25 3@

No(t) Nol(tp)

No(tp)--Na= |

N”NCTOS%

[

18 15 28 25 3¢

Figure 8 : Evolution temporelle du photocourant induit en régime pulsé :

Prévisions du modéle d deux niveaux en prenant T.= 5 us.
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Figure 9 : Montage expérimental utilisé pour l'étude du

photocourant.



Figure 10 : Profil temporel de I'impulsion lumineuse utilisc¢e :

eéchelle horizontole 10 ns par division.



enregistré sur un oscilloscope Tektronix de type 7834 a mémoire.

Un des points importants de l'exp:érience tient dans le fait
que le champ E appliqué a 1'échantillon doit étre uniforme et rester
constant pendant la durée du photocourant (la variation de tension
mesurée aux bornes de la résistance de charge est au maximum 1 %
de la tension appliquée au cristal). L'uniformité est obtenue en éclairant
tout l'échantillon avec un faisceau lumineux largement étendu. Nous
avons veérifié que }5 restait constant dans le cristal en testant la transmis-
sion T de l'effet électro-optique du cristal placé entre polariseur P et
analyseur A croisés, a l'aide d'un faisceau uniforme lui aussi largement
étendu issu d'un laser Hélium Néon de longueur d'onde }‘R = 633 nm.

T étant proportionnel au carré du champ externe appliqué, si T est
constant, c'est que E doit 1'étre aussi. Notons enfin que le BSO absorbe
peu dans le rouge et que le courant généré par le laser He-Ne peut étre

néegligé devant celui généré par les lasers Argon ou YAG.

Les premiers résultats obtenus concernent 1'étude du compor-
tement temporel du photocourant en régime d'excitation gquasicontinu. Le
résultat est montré Figure n® 11 pour 1'échantillon Crystal Technology .
Comme le prévoit le modéle théorique développé, on observe une croissance
et décroissance du photocourant exponentielles. Dans ce cas la constante
de tempé vaut : T = 110 pus. On peut noter que l'ordre de grandeur trouve
pour T correspond habituellement a celui connu pour le temps de recombi-
naison T, du BSO c'est a dire qu'il se situe dans l'échelle de la micro-

R
seonde.

On peut alors prédire d'aprés le modele a deux niveaux, que
la réponse a l'excitation nanoseconde sera une montée "instantanée" du
photocourant et une décroissance vers zéro avec la constante de temps
T=110 pus. Or, les résultats observés pour l'échantillon Crystal Technolo-

gy sont tres différents. La figure n® 12 montre l'allure temporelle du
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Figure 11 :-Allure temporelle du photocourant observé en régime

d'excitation quasi-continu.

Echelle des temps 500 us.

Figure 12 : Allure temporelle du photocourant observé en régime d'excitation
pulsé.

Echelle des temps : +— 10 ns



photocourant obtenu. On observe une impulsion de photocourant qui
reproduit le profil de l'impulsion lumineuse (son profil obtenu avec une
cellule de détection rapide est montré Figure n\-oﬁl()) . Ceci indique la
présence d'une constante de temps de recombinaison Tlrplus courte que
la durée T) = 3 ns de l'impulsion excitatrice, donc trés différente de
celle observée en régime d'excitation quasi continu, et de celle prévue

par le modele.

Cependant, sil'on observe plus attentivement ce signal, c'est
a dire sur une échelle de temps plus grande et avec une sensibilité de
l'oscilloscope plus élevée, on note la présence comme le montre la figure

n® 13 d'une seconde décroissance plus lente et d'amplitude plus faible.

La constante de temps mesurée pour cette zone est TZ = 140 ps, valeur
trés voisine de celle mesurée en continu. Comme nous avons vérifié que
le champ électrique était constant dans le cristal, nous pouvons attribuer
la présence de deux zones dans 1'évolution du photocourant (l'une rapide,
I'autre lente) a l'existence de deux régimes de conductivité différents

une zone de fort photocourant caractérisée par une constante de temps

T,, une zone de plus faible conductivité dont la constante de temps de

1’

décroissance TZ est plus importante.

Ces dernieres observations montrent que le modéle a deux
niveaux ne permet pas de prévoir les résultats observés. Nous pensons
qu'il est nécessaire de tenir compté a la fois du piégeage et de la recom-
binaison des porteurs. Nous définissons par piégeage la capture momenta-
née d'un électron de conduction par un accepteur peu profond (proche de
la bande de conduction). L'électron peut s'en libérer soit par effet thermique
soit par action de la lumiére et participer de nouveau a la conduction jusqu'a
sa recombinaison dans un centre accepteur profond d'ot il ne peut plus
s'échapper. La constante de temps courte T 1(115) , représenterait le temps
de vie moyen dans la bande de conduction, la constante de temps longue
Tz(us) représenterait la durée de vie de 1'électron dans les pieges peu

profonds.
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Ce mécanisme schématisé Figure n® 14 a priori rend compte

de nos premiére observations expérimentales :

- en régime d'excitation nanoseconde on observe deux zones

de conductivité ;

- en régime d'excitation quasicontinu on n'observe le photo-
courant que lorsque des piéges peu profonds ont atteints un état
stationnaire au bout de gquelques microsecondes. La conductivité et
donc la mobilité des électrons sont alors grandement limitées par le

piégeage.

Nous avons été confortés dans cette hypothese aprés avoir
réalisé une expérience assez simple dont le principe est le suivant : on
éclaire l'échantillon par l'impulsion laser délivrée par le laser YAG non
doublé, donc a la longueur d'onde }\] = 1,06 uym. Le cristal n‘absorbant
pratiquement pas a cette fréquence, on n'observe pas de photocourant
(ou du moins il est trés faible). Par contre, si on éclaire 1'échantillon
d'abord par une impulsion de longueur d'onde )\2 = 532 nm puis ensuite
par une impulsion a ,\l = 1,06 um, on observe alors deux impulsions de
courant décalées dans le temps de la méme durée que les impulsions lumi-

neuses excitatrices. Les courbes expérimentales sont données figure n® 15

a et b pour deux décalages temporels des impulsions 1 et 2.

On déduit de ces observations que les charges excitées
passent transitoirement dans des pi¢ges placés a moins de 1,2 eV sous
la bande de conduction. Ces centres sont instables car, si on envoie
une seconde impulsion infrarouge longtemps aprés la premiére (= 100 ms)

on n'observe plus de photocourant.

Nous avons testé par cette méthode tous les échantillons en
notre possession : les échantillons achetés a 1'étranger pour lesquels nous
n'avons aucune information, les échantillons fabriqués a2 Bordeaux volon-
tairement dopés ou non. Les résultats obtenus sont montrés planches ne 1
a2 7, dans le cas de l'excitation nanoseconde et pour deux échelles de temps

différentes (nano et microseconde). L'étude de ces résultats appelle plusieurs
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Figure 13 @ Allure temporelle du photocourant en régime d'excitation

nanoseconde. FEchelle des temps -+ 500 nst—

Bunde de conduction

4

- I R

pieges

e

centre accepleur

centre donneur

Bandec de valence

Figure 14 0 Mccunisme de photoconduction proposé.



a) courbe supérieure : verl +infrarouge
courbe intermédiaire : vert seul
. courbe inférieure : infrarouge seul

Les deux impulsions ne sont pas résolues temporelfement.

b) courbe superieure : vert seul

courbe inféricure : verl + infrarouge

Cecarl entre impulsions @ At = 15ns

Fiqure 15 : Photocourant induit a la longueur d'onde 1,06 um
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commentaires.

- tout d'abord, on retrouve pour tous les échantillons la
présence de deux zones de conductivité différentes (par exemple treés

nettement visible pour 1'échantillon BGO 9) ;

- les constantes de temps mesurées aussi bien la lente que la

rapide peuvent étre treés différentes d'un échantillon a l'autre ;

- les constantes de temps lentes mesurces en pulsé sont du
méme ordre de grandeur que les constantes de temps mesurées en continu
ce gui conforte notre interprétation. Les valeurs sont données tableau
I, avec pour chaque échantilion ies valeurs des constantes de iemps

. 1o . s . .
rapide et la valeur du rapport = des intensités des parties rapides et
1

lentes, définies au tableau I.

tenant au cas particulier du BGO 14

b < PRGN ¥ fog L

+

(planche 2) il s'agit d'un échantillon dopé au fer, il montre un comporte-
ment similaire a celul de Crystal Technology. On trouve une constante de
décroissance rapide inférieure a la nanoseconde et une constante de recom-
binaison voisine de 160 ps. En fait, cet échantillon est dopé au fer. On sait
que le fer joue dans ce cas le réle d'accepteur sous la forme de l'ion Fe}\L

De plus, son niveau énergétique dans la bande interdite est située a moins
d'un électron volt de la bande de conduction. Cette observation nous conforte
encore dans notre hypothese : en effet, le fait d'augmenter la concentration
en impuretés jouant le réle de pigge ne peut que diminuer le temps de vie

effectif d'un électron photoexcité dans la bande de conduction.

Enfin, nous avons testé pour trois échantillons caractéristiques
de leur catégorie (Sumitomo 2, Crystal Technology et BGO 9 dont le compor-
tement est rappelé figure n® 16), les variations de l'amplitude maximale
du photocourant en fonction de l'énergie incidente et du champ appliqué. Le
résultat est montré figures 17 a et b. Dans les deux cas, la variation est
linéaire, ce qui valide a posteriori l'approximation du comportement ohmique
du cristal (3*: o} If) Remarquons gu'en toute logique le cristal le plus
photoconducteur est celui dont le temps de vie des porteurs de charge dans

la bande de conduction avant piégeage est le plus grand (c'est le Sumitomo 2)

Toutes ces observations montrent le réle important des piéges

peu profonds et donc I'insuffisance du modéle a deux niveaux développé

précedemment.
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Figure 17-a : Variation de I'amplitude du photocourant en fonction

de l'énergie incidente.
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Figure 17-b : Variation du photocourant en fonction du champ

externe appliqué.
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3 - NOUVELLE APPROCHE THEORIQUE .

3-1 - Modeéele a trois niveaux

Apres I'étude expérimentale que nous venons de mener, 1l
nous parait nécessaire de développer un nouveau modele théorique. Le
mécanisme qu'il décrit est le suivant : un ¢électron excité par la lumitre
passe dans la bande de conduction, la il peut étre piégé par des centres
en concentration NJr (N lorsqu'ils ont capté un électron). Une fois
dans ce centre, 1'électron peut soit étre a nouveau excité (thermiquement par
exemple) el participer de nouveau a la conduction, soit se recombiner dans
les centres accepteurs d'ou il ne bouge plus. Le systeme d'équations régis-

sant 1'évolution temporelle des populations ioniques s'éerit

i T

dN Lt : . 1

S = - yn N + BN 4+ y" NN,

di Y ' D
piégeage recombinaison

dépicgeage

dND i .
= G1 AN ot NN 1
a1 S1 (I\D I\D‘) v N I\D Y ND n
e T T —— e i
geénération _ recombinalson

L'équation de conservation de la charge permet d'éerire dans le

cas de l'éclairement uniforme

;o1 '
an _Np an’
dt dt dt
d'olu 1l'on tire
(1) Ao SN - N + BN -y NT -y N.'n
dt D D n D
R S
génération recombinalson
S ™
piégeage
dépiégeage
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Les énergies employées sont suffisament faibles pour que

l'on puisse considérer que : _;,

et I'on poscra :

YN = yNT(1 = 0) = ;1~
. 1
.\‘/H N l — N 1 (I - O) Pt w{
%p T Tp >
et
AN ey N (T =
! Dt D T,
2

Notre modele suppose un piégeage rapide (ns), et une recom-

binaison beaucoup plus lente (us) ce gui permet de faire 'approximation
Pt b q ] P

<< o Ci j“; << —

L'équation d'évolution de la densité d'électrons dans la

bande de conduction s'écrit alors :

2
dn dn 1 - 1
“—2* + dT (B + T——) + n( ) = SI ND(B + ’T—)

dt 1 T, 4 2
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n(t) = C cr+t + C? e

On peut exprimer r# plus simplement en développant leur

expression au premier ordre, en effet, on a

Lo e m?

200 1
et il vient :
o= 1 -1
+ i T
Sl T2
1

1 1

Y = (B + ?«) = - T

1 1

d'ou :

Tl et TZ sont les deux constantes de temps régissant 1'évolu-
tion temporelle de n(t) donc du photocourant.
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1) Pour t £ T
P

L'éclairement est constant dans le temps (I = IO) et on a

alors
b _t
~ | . T« e
n(t) = CI C + (/2 + f)lo NDI
avee o
T = Ty (1 + B TZ)
Conditions initiales : a1t =0 ; n =0et N =0
d'ou
C1 + C2 =~ T SIO ND
C]' CZ SI N
I] TZ o D
et il vient apreés résolution
T T i
. 1~ 2 It
C, =S1 Np= = (1 - 7)
1 0 D'll - 12 TZ
T. T
. 1 72 T .
C,=-581 N 2 - (1 - &)
2 o D '11— 1.2 T]
et
B t
T.T T T
. 172 T 1 T 2
n(t) =S I N — -(l-=)e + (1 - =) e
o DT2 I‘l | '12 Tl

(2)
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i1) pour t > T
P p ‘
o *
_ ] _ . Tl
Dans ce cas Io = 0 et donc n(t) =C qe 5 ¢

Conditions initiales : a t = Tp -n = n(Tp) et N = N(Tp)

Cos
d'ou T T

__P __P
T T
C'. e 1 + C'. ¢ n(T..)
1 2 P
TP TP
-7 -
Ct, ] c', 2 n(T,)
) \ - e == e - 2 B N(T)
T T T P
1 1 1

nous posons : n(T_ ) =n_ et N(T ) =N
P o) P o}

TP
T, | T2 h
' = - ___.1:___ R 2 ¥ - T -
C LT e A (R I\.O + B nO) + n,
2 1
TP T, T
P P
C! 3612 BN +Bn —;2—,—1~
2 o O rl? - f]

Nous pouvons calculer n_ a partir de la relation (2), et N_ en

remarquant que pour t inférieur a TP' l'équation (1) devient :

dn _ n
gt - S IO ND —l + BN
d'ou :

BN =dn LS N+ 0

o dt _ o D
t = TP 1

On trouve apreés calcul :

T
P
T

- : T
BNO+BnO—SIOND(l T‘l)(e
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d'ot l'on tire pour t > T

p
pour t > T ‘
p
tﬁTp rp
B 7T

1 2 71 ) 1 2
=n_e : - ) (e .
n(t) n, -4 T T S 10 ND (1 T ) (¢ )

2 ] ]
t - TP L - IP
, T B
N e e

Nous allons maintenant tester ces prévisions en analysant les
résultats expérimentaux obtenus, tout d'abord en régime d'excitation
nanoseconde puis ensuite en régime d'excitation quasi continu, pour deux

échantillons au comportement bien caractéristique

Crystal Technology

Sumitomo n® 2

3-2 - Cas de l'excitation nanoseconde

Dans ce cas, l'allure du photocourant schématisée figure n®
est toujours du méme type : on observe d'abord la croissance pendant la duree
de l'impulsion tres breve T = 3 ns puis une décroissance exponentielle
présentant deux constantes de temps bien distinctes. Nous appellerons
io le courant maximal observé c'est-a-dire '1(TP) et il le courant observé

apreés la premiere décroissance rapide.

L'analyse de la décroissance fournit les premiers renseignements.

Rappelons en effet, que Tl = ﬁ et TZ =T, {1l +B Tl). Notre interpreé-

tation suppose que T, est la constante de piégeage et est donc trés rapide
(ns) et que T, est la constante de recombinaison donc plus lente (us). Les

expressions de T1 et TZ montrent gue T1 est inférieure a Ty et TZ est

supérieure a T,, on peut donc attribuer la valeur de la constante de
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Allure du courant observé en nanoseconde représenté a l'échelle

de la nanoseconde {(a) et de la microseconde (b).

décroissance rapide TR a Tl et la décroissance lente T, a T,. On peut

L Z
alors exprimer i a partir de I'équation ( )
TP
T, T T
_ 1 . T 2
11~ueEsT2 1LSIOND(I Tfl)(u 1)

ou E est le champ externe appliqué et s la surface des électrodes. En
supposant connue l'efficacité quantique du cristal mesuré par Henry
et voisine de 1, on peut alors théoriquement caractériser complétement
le processus : nous mesurons quatre grandeurs Tl’ TZ’ io et 1, qui

permettent de trouver les valeurs numériques des gquatre inconnues.

Le photocourant obtenu est montré planche n® 12. On observe une

impulsion de photocourant suivant l'impulsion lumineuse indiquant une
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valeur de T1 trés courte non mesurable par cette méthode. Par contre,
nous mesurons T2 = 100 pus. Nous pouvons supposer Que T1 est tres

petit devant TP lui-méme treés inférieur a TZ' et on obtient alors :

pour t = TP

o]
—~
—
p g
i
09
—
=z
-
p—
|
~~
s
|
’
e
0]
—
[E——

n(T_.) =n =81 N_T
P ) o

d'ou

i =51 N_eEsuT

Le maximum de courant observé est proportionnel a la puissance
créte Io de l'impulsion lumineuse observée, et au produit uTl. L'impossibili-
té de la mesure de T1 rend impossible la discrimination, par cette méthode,

des valeurs de p et Tl'

On peut cependant calculer 1

T,
i =ueBsST N.T L(E-1
1 i o DIT,'T
2 1
il
et nous pouvons exprimer le rapport —

o
i T
1 _"p T e
iﬁ—T—(T 1) -Oul—rl(l+BT2)
o 2 1
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i \
. . 1 1 . s
Nous mesurons pour cet échantillon T = zp 9qui conduit a :
o

N

2
=910
Ty

Malheureusement, l'impossibilité de mesurer T1 nous

empéche de conclure. Néanmoins, si on suppose que B T, << 11l vient
T

Ilzrl; lZ:IZCt'T?:]*'B Tse
D'oli on tire
1
b TZ = 110 us
Bo-g,2100 7!

remarqguons que puisque T est de l'ordre de la nanoseconde B T, est

bien inférieur & 1 ce qui justifie l'approximation.

En conclusion, nous pouvons dire gque, bien que cette méthode
ne soit pas bien adaptée pour cet échantillon elle permet quand méme d'at-
teindre deux grandeurs importantes du processus : B la probabilité d'exci-
tation a partir des niveaux de picge et T, le temps de recombinaison des
pleges dans les accepteurs profonds.

b) Cas de |'échantillon Sumitomo

Le comportement de cet échantillon est rappelé figure n©16-c.
Nous allons voir que cette méthode de caractérisation est beaucoup mieux

adaptée a cette catégorie d'échantillons.

En effet, les deux constantes T1 et T2 sont mesurables. Il

1 ; _'_111) en fonction du temps et pour

T, de tracer log(i]'T) . Le résultat est montré figure 19 a et b. On obtient deux

i -

suffit pour trouver T. de tracer log(

droites dont les pentes perrhettent de calculer T1 et TZ' On tire ainsi
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On peut donc légitimement faire l'approximation Tp KTy, T,.

alors pour t < Tpona:

T t T t 1 1
- (1 - i)(l"i) + (1 —T)(l _TTZ) +T_._ T~)

n(t) =S 1 N
© 1 )

et

n(t) =S Io NDl.
et )

i(t) :LLSQESIONDL
on tire :

i =S N_. I T uselkE
o o " p

Cette relation se révele étre trés intéressante. En effet lo Tp
représente l'énergie lumineuse absorbée par 1'échantillon. Connaissant
l'efficacité quantique a la longueur d'onde 532 nm, le champ appliqué E

la mesure de io permet d'atteindre la valeur de la mobilité des porteurs u.

Dans le BSO (BGO) les densités de piéges et d'accepteurs sont
16 -3

de l'ordre de 107" cm 7. Nous nous sommes placés, pour effectuer la mesure
de p, a des énergies absorbées telles que la densité d'électrons excités soit
inférieure ou égale a 1014 cm_B. Ainsi l'hypothése faite au début du dévelope-

ment et considérant que :

N = NT(0)
N_' =N i)
D D

est vérifiée.
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Nous avons mesuré :

nw=2,8 cmzl\/s '

Cette valeur est beaucoup plus élevée gque celle habituellement

. e -2 2 .
trouvée dans la littérature p' = 3 10 ~ cm /Vs. Nous expliquerons ce

désaccord apparent aprés avoir analysé les prévisions de notre modeéle

dans le cas de l'excitation continue.

De méme gue pour l'échantillon Crystal Technology on a :

Par contre, maintenant le rapport T vaut

i
et T., la mesure de -
1 2 1

Nous connaissons déja T permet de

trouver T = 1 1 (1 +B TZ) : On mesure %L: 0,17 et donc
o

T = 1,7 1070 ¢

Enfin, pour caractériser complétement le processus, il suffit

de résoudre le systéme de trois équations a trois inconnues suivant
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)

La résolution de ce systéme conduit a

T. = 60 10_95 o
1

T, = 8,6 10 b

B =3,3 1065_1

Nous voyons donc que cette méthode d'analyse des transitoires
du photocourant induit par des impulsions lumineuses bréves permet pour
4o S TN |

H [ AP P -3 I (PEIROEEE, (U = o~
ies acnantilions au LYpPC oumitomo ac Ca

de transport de charge et de mesurer

- la mobilité des porteurs u

-1

[}

temps de vie dans la bande ce conduction T,

- le temps de vie dans les pieges T,

- la probabilité d'excitation a partir d'un piege B.

3-3 - Cas de l'excitation quasicontinue

Le comportement observé pour les deux échantillons étudiés est
identique, seules les valeurs numériques changent. Le photocourant croit et
décroit exponentiellement avec une constante de temps égale a 120 ps pour

I'échantillon Crystal Technology et a 20 ps pour le Sumitomo. Notre modele

prévoit
pour t < TP
-t b
T, T. ) T . T
n(1) =81 Npm— b —l(1~TT)e fea-gdye 7
© 2 1 2 1

1 1
+ T - =
(F - )]
1 2
Puisque la constante de temps Tl est au plus égale a 50 ns une
telle expérience réalisée en continu ne peut étre sensible a ce paramétre.
Par contre, la croissance lente du photocourant donnant accés a T, peut

étre obtenue.
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. i
T, T ‘ T
. 1 "2 1 1 T 2
l(t):uCSESI N e IT(———~—)+(1__)C ]
o D I‘Z T1 T1 TZ T1

La constante de temps mesurée en continu est ldentique i la
constante T.‘2 de décroissance lente en régime d'excitation pulsé : on mesure
bien expérimentalement des valeurs voisines

120 us pour 110 us

20 us pour 10 ps

Interprétons maintenant le fait que la mobilité des porteurs p gue

et -—
1z

nous avons mesurée est oien plus unporta

o

oo
oG ue

e mesurée par d'autres

auteurs . Pour cela plagons nous dans le cas précis de 1'échantillon
) 1 1
Sumitomo. Comme T21: 10 us et Tl = 50 ns on peut dire que T €< T d'autre
part, TI— = 34 donc = >> 1. On peut alors écrire i(t) de la fagon suivante
1 1
_ b
Tg
1(t) = > < S 1 J " -
i(t) LLQSLSIOI\DI(I e )

B+ ot
‘ T R
l(t):uSIONDTZf—T(l—e ) eEs
B+ L
A1
En posant
B+ L
| Q— TZ
[S S o} ]
B o+ —
B
on trouve :
b
. T
i(t) :u‘SIO ND Tz(l-e ) eE
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On peut alors faire une analogie avec un systéme a 2 niveaux
ol u' représente la mobilité des porteurs et T2 l?ur témps de recombinaison.
Dans notre cas, le processus envisagé montre que u' représente la mobilité
qui tient compte du piégeage et doit donc étre inférieure a p la mobilité
intrinséque des électrons dans la bande de conduction. Comme T5 est grand
devant 1 1’
B+ 1/1‘2

t 1B+ /T,

5 27

est inférieur a 1 et on vérifie gque l'on a u' < u.

Les expériences de mesure de p qui se font par des méthodes
n'ayant pas une résolution temporelle suffisante ne peuvent permetire d'at-

teindre des valeurs de p' et non de p.

Nous pouvons utiliser cette analogie pour confirmer notre
interprdétation. En effet, en poursuivant cette analogie avec le modele
d'un systeéeme 2 2 niveaux, on peut calculer une grandeur physique impor-
tante pour l'effet photoréfractif

[ xT .

la longueur de diffusion L. = \ e L T7

On trouve donc a partir des données microscopiques du proces-

sus l'expression de L

D
_ \/ kT 2
L, = \Y = u (-——Bd/{l—) T,

une application numérigue faite dans le cas de 1'échantillon Sumitomo

donne

LD = 3,5 um

On peut rapprocher cette valeur de celle mesurée-par d'autres
méthodes par exemple par R.W. Hellwarth [60] qui trouve Ly = 3,8 um ou

par G. Pauliat [61] qui trouve Ly = 3,9 um. Notre modele ainsi que les
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grandeurs numériques qui lui sont associées semblent tout a fait cohérents

avec l'ensemble des résultats obtenus tant en régime pulsé nanoseconde

qu'en régime quasi-continu.
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T =SB(ns)

IN%]% 288

Temps (ns)

T2=10 (microS)

] 1 H {

2 40
Temps (micro$S)

Détermination des constantes de décroissance du
photocourant.
a) Décroissance rapide

b) Décroissance lente.
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4 - CONCLUSION .

L'étude de la photoconduction en régime d'excitation pulsée
nanoseconde nous a donc permis de mettre en €vidence un état transitoire
des porteurs photoexcités pour lequel la mobilité est supéricure a celle
mesurée antérieurement par d'autres expériences. Selon les échantillons
étudiés, la durde de vie moyenne des électrons dans la bande de conduction
peut varier de moins de 3 ns a 60 ns et l'on observe ensuite que la conduc-
tion est limitée par le piégeage des porteurs, la mobilité chutant d'un facteur

compris entre 6 et 40.

La prise en compte d'un nouveau type de centres, les piéges, a
permis de bdtir un modeéle expliquant a la fois le comportement observé tant
en régime d'excitation nanoseconde qu'en régime quasicontinu. Nous pensons
gu'en régime d'excitation continu la migration des porieurs so fuit essentie

lement par saut (Hopping) d'un piége a l'autre avant recombinaison.

La caractérisation compléte menée pour l'échantillon Sumitomo
a permis de calculer la longueur moyenne de migration d'un porteur photo-
excité. La valeur trouvée 3,5 pm est en bon accord avec celle mesurée par
d'autres méthodes confirmant ainsi notre interprétation.

Il faut noter que la mise en évidence de cet état transitoire, et
la caractérisation compléte des processus de transport de charges, n'a pu
étre obtenue que grace a l'utilisation d'impulsions lumineuses excitatri-
ces trés breéves (plus courtes que les temps caractéristiques de piégeage

et de recombinaison) .

Nous allons maintenant étudier l'influence de ces divers para-
métres sur la création du champ de charge d'espace induit lors d'expérien-

ces de mélange a deux ondes.
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1 - ETUDE THEORIQUE ‘

1-1 - Introduction .

Nous avons réalis¢ des expériences de mélange a deux ondes,
et comme nous l'avons rappelé au chapitre 1 c'est l'établissement du champ
de charge d'espace dii au déplacement des porteurs qui gouverne l'effet

photoréfractif.

La dynamique de déplacement des porteurs vient d'étre analysce.
nous allons donc maintenant calculer le champ de charge d'espace induit en

répime d'excitation nanoseconde lors de lenregisirementi holographique.

Nous avons vu au chapitre précédent que le modele a deux
niveaux décrit par Kukhtarev ¢était insuffisant pour décrire les résultats
expérimentaux obtenus pour la photoconduction. Il est donc tout aussi insuf-
fisant pour décrire la cinétique de l'enregistrement holographique. De plus,
dans le cas de l'excitation nanoseconde, on ne peut plus considérer que la
densité de porteurs excités n reste constante pendant la durée de l'écriture.
Cette dépendance temporelle de n n'a jamais été prise en compte et rend le
calcul du champ de charge d'espace plus complexe. Il est nécessaire de partir
du systéme d'équations défini au chapitre III dans le cadre de notre modele

a trois niveaux et que nous rappelons

N .
divij=-e GI\D + —LNV* - on
J T ot 5t 9t

divE = =— (N" « Ny - (n +N,))
(0]
N 1
‘{, N
__é_’: - l + (B +;—) N avec N (I - O) = N-{ + N
t T T
1 2
.
oN .
D _ <5 _ i, N
ot SI (ND ND) T,

-3

> &>
j:uneEJrkBTugradn

Nous nous placons dans le cas d'une excitation spatialement

sinusoidale : I = Io (1 +m elkz).
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)

Nous effectuerons le calcul pour des faibles taux de modulation m, et

chercherons des solutions de la forme :

n(z, t) = no(t) + 8n(z, t)
N(z, t) = No(t) + 6N(z, t)

j i, - N 1 X \ i,
I\D (z, t) I\Do (1) A 61\D (z, 1)

iz, 0 =5 (1) + 8] (2, 1)

E(z, t) = E (1) + §E{z, 1)

O

. 1 - . .

oun , N , N , i, E sont les solutions du systéme dans le cas de
o o Do o

l'éclairement spatialement uniforme. Apres développement au premier ordre

le systeme a résoudre s'écrit alors :

div 6 E = - EU (8 ND1 + 6N+ - 8n)

T i grad én

5] = 1'1O(t) e SE + e ho Sn + kB

+ N 1
déN = -9 3ty sn”
at Ty 5
1
9 SN | SN

= - \J 1 + G \
SIO (SI\D S6l1 I\D+ =

at 5

Enfin, en supposant des solutions sinusoidales de vecteur

N
d'onde k, il vient :
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Il nous parait illusoire de chercher une solution analytique
du probléeme dans le cas général. Aussi effectuerons nous les calculs dans
les deux cas limites correspondants aux deux échantillons Sumitomo (n®° 2)
et Crystal Technology.

Sumitomo : la durée de l'impulsion Tv) est courte devant les
1

temps de piégeage et de recombinaison.

Crystal Technology : la durée de l'impulsion Tp est lJongue

devant le temps de piégeage et courte devant le temps de recombinaison.

1-2 - Résolution dans le cas de l'échantillon Sumitomo

Comme nous venons de le rappeler la durée de l'impulsion
Tp = 3 ns est courte devant le temps de piégeage Tl = 60 ns et le temps
de recombinaison T, = 10 us. Aussi négligeons nous le piégeage et la recom-

binaison pendant la durée de l'impulsion lumineuse. Le systéme (1) s'écrit



(2)
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alors :

N

d6N

5t - Y

1

86ND ;
TR SIO éND + S (‘)IND

8§ = n e SE + 8n pe (EO + iED)

) e
K S :_C<061\D _ 8611)
- o) 3t ot
. e . € A
ik JE = Ce (8 I\‘D &)

Nous pouvons directement calculer

: -5 IO t
8 ND = m I\"D(l - e )
Les ordres de grandeur des pulssances incidentes utilisées
permettent d'écrire que pendant la durdée de l'impulsion
6N,‘1:mi\“ﬁ ST t
D D o
Rappelons de plus que le développement fait au chapitre trois
nous a permis de calculer :

no(t) = ND S Iot

Ainsi, le systéme (2) permet d'aboutir & 1'égquation d'évolution

temporelle du champ de charge d'espace photoinduit.

2
ST N_.eut kmk, T u ue SI N
3SE o D B . _ o D, .
at + aE c E:O + P lk i EO = m—“—e—co—— t(EO +1ED)
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soit en posant

le temps de relaxation diélectrique

T, = —5——— le temps de diffusion
d . 2 K T
AN ¢
T © T]TMA le temps d'entrainement sous champ
< U )()
3SE . t 1 i B (B, w1 En)
3t " T ot - T T
° p o di d E di P

L'équation (3) permet de connaitre (SE(TP) pour l'échantillon
Sumitomo. Elle différe de 1'équation obtenue en régime d'excitation quasi-
continue notamment par le fait qu'elle n'est plus a coefficients constants.
Nous pouvons remarquer que cette équation d'évolution reste valable quelle
que soit l'énergie excitatrice incidente pourvu que le nombre de porteurs
excités soit petit devant le nombre de donneurs. Pour le BSO on a

19 -3

ND = 107" cm 7, nous n'utiliserons pas d'énergies incidentes supérieures a
2 . . . 16 3

20 mJ/cm™ ce qui représente au maximum 5 107 électrons par cm”. Cn aura

donc toujours ND K ND. Pour nos expériences l'équation (3) sera toujours

valable.

LLa valeur de la mobilité u mesurée au chapitre 3 pour cet échan-
tillon permet d'estimer les valeurs numériques des temps caractéristiques
q’ Tdi’ TE d'évolution du champ interne. Ainsi par exemple, pour un pas
de réseau de 1 um, un champ appliqué de 1 kV/cm et une densité d'énergie

T

5
. o
d'environ 1 mJ /cm™ on a

Td = 3,37 ns
Tdi_ 3,7 ns
Tp = 5,3 ns




- 122 -

Nous remargquons que tous les temps caractéristiques sont a
1'échelle de la nanoseconde, et pouvons donc prévoir une réponse rapide

du systéme a l'excitation lumincuse.

i) Cas des fortes énergies d'excitation (supérieure a 1lmJ/cm”)

Dans ce cas l'équation (3) requiert une solution numérique. La
figure n° 1 montre l'évolution temporelle du champ de charge d'espace pour
différentes configurations expcérimentales. Le point important est que le champ
dlespace atteint la valeur de 1'état stationnaire pendant la durée de l'impulsion

lumineuse. On peut ainsi déduire gue pour t =T |, on a
I i P “

-~ °

Ta '
TE(Tdi+Td)~1Tdei

SE(T = - m(EO + 1 ED)

p)

Dans le cas ou on n'applique pas de champ externe (EO = 0)

1l vient

NP . . TT
Notons que dans ce cas SE( lp) est déphasé de - 5 par rapport
au réseau d'illumination et que la valeur maximale pour une énergie excita-

trice” donnée est obtenue pour T~ Tas

Les variations des valeurs du champ de charge d'espace SE(T )
2 D
en fonction du pas du réseau sont montrées figure 2 pour différentes énergiles
o . 2
d'excitation comprises entre 1 et 10 mJ/cm”™. On peut remarquer que les
maxima de 6E(Tp) sont obtenus pour des pas de franges inférieurs au micron.
Il est aussi intéressant de voir que lorsque l'énergie croit, |6E(T )|, sature
‘ p
a une valeur égale a m E

D

ii) Cas des faibles éclairements

Nous dirons que l'éclairement est faible tant que Tai > Tg- Nous

savons que pour un pas de 1 um T4 vaut 3,4 ns. La condition de faible éclai-
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champ de charge d espace champ de charge d espace

/}:(’6}"""‘

)l: ’[’(-’W\

A - ZIM
e A - 5/m
% — 1 »

rgie:omJ/ ie: 18mI/cm2
energie:amJ/cml energie:
champ de charge d es A= g6 pm

! S BE—

temps (ns) 3
energie:280mi/cml

Figure 1 : Evolution temporelle du champ de charge d'espace pour ['échantillon

Sumitomo dans le cas des fortes énergies excitatrices.
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rement impose alors des énergies excitatrices inférieures a 100 pJ/cm”.

Dans ce cas 1'éguation d'évolution se simplifie et ‘devient :
T N T N e s L
51«61?, + dE [— - - = - m——h{——————~ T

'a 'k di P

La solution s'écrit en tenant compte de la condition initiale

t
(E +iE.) l T l
| SE(1) = - m —2 — b TT jt+ T (e - 1)
di p | i
avec l :_L - 1_
T Td TE

Remarquons que T ne dépend pas de ['énergie incidente. Cela

nous permet de conclure que (SE(TP) varie linéairement avec l'énergie

excitatrice.

On ne peut plus négliger la recombinaison des porteurs
et la résolution du systéme devient complexe. Nous pouvons cependant

remaqguey gue

* A forte énergie d'excitation

SE(t) atteint la valeur de !l'état stationnaire pendant la durée
de l'impulsion et qu'alors (SE(TP) représente l'amplitude maximale du champ
de charge d'espace que l'on peut induire. Deux situations peuvent alors se
présenter : si-le nombre d'électrons excités n est inférieur au nombre d'ac-
cepteurs la recombinaison s'effectue sans modification du champ (SE(TP). Par
contre, si n est supérieur au nombre d'accepteurs la recombinaison peut en-
trainer une chute du champ due a la saturation de la charge d'espace. Ce
phénomeéne ne pouvant se produire qu'a petit pas de réseaux puisqu'a grand
pas on a toujours T4i 14 T4 et donc SE ne dépend pratiquement plus de

l'énergie incidente et tend vers zéro.
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Champ de charge d espace

Ed=kKT e

Pas du reseaulmicron)

Figure 2 : Variation de SE(T_) en fonction du pas du réseau pour différentes
. p , 2
énergies absorbées. a) 1 mJ/cm
b) 5 mJ/c:m2
c) 10 mJ/Cm2
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* A faible énergie d'excitation

On peut considérer deux cas distincts : pour les petits pas
de réseau (inférieurs au micron) la constante de temps de diffusion est
inférieure a la durcée de l'impulsion, la répartition spatiale d'électrons a
t = TP est uniforme dans la bande de conduction, et la recombinaison des
porteurs n'entraine pas de variation du champ de charge d'espace. Dans ce

cas le champ maximal induit vaut

Si on n'applique pas de champ externe (EO =0), T = T4 ot
11 vient
TP
E. o F
SE(T ) = - im D ST+ 1d (e T 1
P Tai T P
i p L

Si nos prévisions sont exactes cette valeur représente le champ

a l'état stationnaire.

Pour les grands pas de réseaux, la diffusion des porteurs con-
tinue méme apres passage de l'impulsion lumineuse. Sans champ externe
l'amplitude de (SE(TD) est voisine de zéro. On peut augmenter §E en appli-
quant un champ externe Eo' on peut alors supposer que l'écriture du réseau

sera limitée par la recombinaison des porteurs.

1-3 - Résolution dans le cas de l'échantillon Crystal Technology

Pour cet échantillon le temps de piégeage T est plus court que

la durée de l'impulsion lumineuse Tp’ et par contre la recombinaison est bien
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1

plus longue. On peut alors faire les deux approximations suivantes :

* Pendant la durée de l'impulsion n_ est constante et vaut

= J .
n, SIO I\D Tl ;

* Pour t inférieur & T la recombinaison est inopérante et
5
comme pour 1'échantillon Sumitomo on a

& N s m N

D D 5 1o ‘

On peut alors de la méme {facon qu'au chapitre I calculer les

'\231“ EAYEE A A T hl hl Rl m SI; Nﬁue
[¢] u)ii_+oup (L ‘L +L_—L—)+ ‘UL- - (9] 1/ <E +iED
Nil ot Ty T4 Ty g TdiTl EEO o
avedc
€ €

- _ O

L - ~ 3 B

di S IO ND [1 e

Cette équation n'est valable que pour les faibles énergies excita-

. I + + - .
trices car nous avons supposeé que N = N (0). Dans ce cas Tdi est superieuy

a T _puisque c'était déja le cas pour l'échantillon Sumitomo plus conducteur.

C e 1 . . C .
On peut donc négliger - devant o et 1'équation s'écrit
- B t

i 1
o%E 86k (1,1 i), ese __ _UFp *E)
3¢° It \T) Ty Tg) Ty Y Tai N1

Placons nous par exemple sans champ externe appliqué (EO = 0)

configuration dans laquelle seront menées toutes nos expériences.
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L L
T, T

On a alors SE(t) =Cy e +C, e . m; E5. On trouve
T1 et T2 en résolvant 1'équation caractéristique, et en. supposant toujours

! -
que l'on a T ;. 2> Ty

T, <1 donc T, KT
I's > T, donc I, > rlP
Les conditions initiales imposent :

SE(0Y =0 =C, +C_,-miZE.

1 2 D
36E | I I
at ‘t = tai T 1
On déduit
I T
Cl = - m i El) (%«M~ ! )]\ 2;_ ,rl
: 2 tai te2 ]
T
C2 = ;2_ qum_ m i ED (% * IA)
Ttz T 1 'd

T T
Cl:—miED l(l+ Ci )

le Tl Td
CZ—mLED
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T \
comme _1 <1 C,<KC, etil vient :
Tdi 1 2

En particulier pour t = T, < T, 11 vient

T T
D
SE(T ) =-mik L4
. : di ‘1 'd
et
SN.. I T T, T
SE(T ) =-mikE D o Pue 1 d
P D € € T, + 71
e} 1 d

On peut remarquer en particulier que le champ induit varie
lindairement avec l'énergie d'excitation IO Tp, et qu'il est déphasé de - ;g—

par rapport au réseau d'illumination.

Comme pour l'échantillon Sumitomo, 1'étude est ici compliquée.
L'étude de la photoconduction a permis d'observer que la conductivité rési-
duelle existante apreés passage de l'impulsion lumineuse était pratiquement
négligeable (Figure 3) devant la conductivité en présence de l'impulsion. On
peut supposer que les modifications induites sur §E apreés l'instant Tp

seront faibles.

Figure 3 : Photocourant généré par ['échantillon Crystal Technology .
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2 - ENREGISTREMENT HOLOGRAPHIQUE

2-1 - Diffraction par un réseau de phase épais photoinduit dans un

cristal de BSO (BGO)

a) Structure du réseau d'indice
Nous nous plagons ici dans le cas ou le cristal est le siege de

I'intéraction de deux ondes planes cohérentes de vecteurs d'onde respectifs

o

Llinterférence de ces

cux ondes planes crée dans le cristal une

- -
k. el { .
T2 -

répartition sinusoidale d'intensité dont nous pouvons calculer les caractéris-

tiques

- pas de franges £
- Inclinaison ¢ des strates par rapport a la face d'entrée du

cristal.

51 on appelle @1 (@2), l'angle déterminé par les directions des

vecteurs d'onde Kl (Kz) et la direction Oz (figure 4) on trouve :

3 O
| ) (Cl + u2>
sin ¢ = cos — s

ou A est la longueur d'onde des ondes optiques dans le B50.

On choisit une configuration symétrique ou 0 = @1 =- &5, on
a alors :
A
A= 5=
2 sin O
i
)
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3

Le vecteur d'onde K du réseau d'illumination est orthogonal

3 - + rd - 4‘- ~ ’ -
a la direction Oz. Nous supposons que le réseau d'indice a la méme période
que le réseau d'illumination, par contre, ils ne sont pas en phase comme le

montre la fipure 5. On peut écrire

H{Kx + W
n = nO + &n e ( 2

i) Direction de l'onde diffractée

Supposons une onde plane de vecteur d'onde 1251 incidente sur
le réseau de phase de vecteur d'onde K. L'intéraction de l'onde de lecture
et du réseau donne naissance a une onde diffractée de vecteur d'onde T{d'
La direction de l'onde diffractée s'obtient en écrivant la conservation des

moments

)
o
1

=4

Dans le cas de I'hologramme symétrique par transmission (¢ = 3)
on obtient la relation
A
"

sin O, = sin O, - &
X

fel i

ou @d(GQ) est l'angle entre la direction iid(ffg) et la normale aﬁ vecteur
d'onde schématisé figure 6. Dans le cas des réseaux épais on obtient l'onde
diffractée lorsque l'ensemble des ondes élémentaires réfléchies par les strates
de l'hologramme sont en état d'interférence constructive. On obtient ainsi

la condition de Bragg qui s'écrit dans le cas de l'hologramme symétrique par

transmission

o) —
=| >

sin 92:
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>
i 2
sont les vecteurs d'ondes des ondes lumineuses.

par transmission symétrique.

~

1}K

I /7(8‘1

Figure 6 : Direction de l'onde diffractée par un réseau d'indice épais par
transmission et symétrique.

62 angle de lecture, @d angle de diffraction, l?d (?2} vecteur d'onde de 'onde

diffractée (de lecture), R vecteur d'onde du réseau.
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La direction de propagation de l'onde diffractée est donnée

par

A
d 2h

et donc O0d = - 0L (IFigure 6).

-

i) Intensité diffractée

Le calcul complet se fait en utilisant la théorie des ondes couplée
de Kogelnil I()Z] . Nous donnons icl les résultats obtenus pour un hologramm
par transmission inscrit dans un milicu ne possédant pas de pouvolr rota-

toire. Le rendement de diffraction n vaut alors

B Sinz(\/’\)Z + BZ )

2
1+ Bi
\)I‘
avec
N 7 &n d
"X cos 04
o
. 1 }i i]:’i sin 0% - K |
T4 ke cos 02

ou &n est la modulation du réseau d'indice, d l'épaisseur du cristal traversée
)\O, la longueur d'onde de l'onde de lecture dans le vide. Pour l'incidence de

Bragg @B, on obtient

_ .. 2 wd én
n{Op) = sint e
o] B
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Enfin, dans le cas des faibles modulations d'indice et en tenant

compte de l'absorption o du cristal, il vient

ad ’ "2

cos QB d én

n=e T o
)\O cos OB

La mesurce de l'ef{ficacité de diffraction n permet donc de
connailtre tous les renselgnements intéressants concernant la modulation
du champ de charge d'espace §E ; n est proportionnelle a §E au

carré.

2-2 - Montage expérimental (Figure 8)

Les faisceaux d'enregistrement sont fournis par un laser YAG.
L'impulsion lumineuse obtenue est doublée en fréquence, sa durée est
T = 3 ns et la longueur d'onde apreés doublage >\1 = 532 nm. Ce faisceau
passe tout d'abord dans un ensemble de lames et miroirs dichroiques qui
permettent de rejeter la longueur d'onde infrarouge (1,06 um), et est ensui-
te séparé en deux voies que l'on fait interférer au niveau de 1l'échantillon

étudié. Elles sont polarisées verticalement.

Les deux faisceaux ainsi obtenus sont étendus de facon a couvrir

tout 1l'échantillon et a 1'éclairer de la facon la plus uniforme possible.

La longueur de cohérence de l'impulsion est faible. On obtient
des systémes de {ranges bien contrastées pour des différences de marches
inférieures a trois centimetres. Une partie de l'énergie lumineuse incidente
est prélevée et détectée par une cellule rapide afin de pouvoir contréler

les caractéristiques du faisceau excitateur.

b) Faisceau de lecture

Le faisceau de lecture diffracté par le réscau photoinduit
génere le signal détecté. La polarisation est rectiligne ou circulaire, et il
est incident sur le cristal a l'angle de Bragg. Lul aussi est étendu de facon

a couwrir tout le cristal. Son intensité est suffisamment faible pour ne pas
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oloot)

(t10)

Figure 7 : Orientation du cristal de BSO dans la configuration

holographique dans une expérience de mélange a deux ondes.
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mélange a deux ondes.
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1

perturber l'inscription de l'hologramme. Nous choisirons un faisceau laser
issu d'un laser Hélium Néon a la longueur d'onde .}\2 = 633 nm faiblement

absorbé par le cristal.

c) Détection du faisceau diffracté

L'intensité diffractée sera en général faible, nous la détecterons
avec un photomultiplicateur. Le probleme important gui se pose en régime
d'excitation pulsé est celui de la lumiere parasit‘e. Le seul moyen efficace de
rejection est l'utilisation d'un spectrometre placé juste devant le PM. Nous
focalisons le faisceau diffracté a l'aide d'une lentille cylindrique sur la fente
d'entrée (de largeur 0,1 mm) au niveau de laquelle nous placons un tiltre inte

férentiel 2 la longueur d'onde 633 nm. Le taux de lumiere parasite devient alo:

négligeable.

Le signal obtenu est envoyé sur un oscilloscope rapide a mémoire
Nous travaillons au coup par coup ou a taux de répétition trés faible ce qui
rend l'acquisition et le traitement du signal difficiles. L'outil le mieux adapte
a ce genre d'expériences nous semble étre l'analyseur de transitoires rapides.

Malheureusement, nous ne possédions pas un tel appareil.

2-3 - Résultats expérimentaux

Nous choisissons de réaliser nos expériences sans champ externe
appliqué (EO = 0) et ce pour deux raisons : le fait d'éclairer l'échantillon avec
des impulsions nanoseconde génere de forts photocourants susceptibles de
détériorer l'échantillon, ou du moins de modifier le comportement du cristal,
la seconde raison est gque nous pouvons ainsi discriminer l'influence de
chaque parametre, et simplifier l'écriture de l'expression théorigue du champ
de charge d'espace. Le modele théorique propoéé prévoir que 8k est maximum
pour des pas de réseau petits, nous choisirons donc l'angle des failsceaux

d'éeritures supérieur a 45° (1 <1 pum).

(inférieures au millijoule par cmz)

Dans ce cas, la situation est simple, pour tous les échantillons
étudiés le faisceau diffracté atteimt sa valeur a l'état stationnaire en un temps
inférieur au temps de montée de notre systéme de détection (10 ns). Une
réponse caractéristique obtenue sur l'échantillon Sumitomo est montrée

Figure 9.
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Figure 9 : Signal diffracté obtenu pour I'échantillon Sumitomo pour un pas de
franges de 0,7 um.
Sans champ externe appliqué
trace supérieure impulsion [umineuse excitatrice.

trace inférieure intensité diffractée.
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De plus, l'efficacité de diffraction éstﬂproportionnelle au carré
de 1'¢énergie incidente comme le montre la figure 10. Ceci signifie que §E
varie linéairement avec l'énergie d'excitation. C_éfte dépendance est bien
prévue par notrc modele théorique. En effet, rappelons que dans ces condi-

tions expdérimentales on a

Pour ['échantillon Crysta] Technology_ :

[
T
S b
T T SN.ue
e a _ d D
SE =~ miky o T+ 1y ( W £,
IR 0

Pour cet échantillon on se trouve dans le cas ou la croissance
du champ de charge d'espace s'effectue par diffusion des porteurs. Une
expérience reéalisée dans les mémes conditions expérimentales mals avec un
pas de ! pm a donné un temps de montée du signal toujours inférieur a 10 ns
on a donc Td < 10 ns pour A = 1 pm, ce qui conduit a la relation
po= ol cmzlvs. Nous n'avons pas pu réaliser cette expérience a des pas plus
grands car l'efficacité de diffraction devient trop faible. Néanmoins, la
relation obtenue sur la mobilité confirme nos conclusions du chapitre I11
la mobilité des porteurs dans la bande de conduction est supérieure a celle

habituellement employée p = 3 10_2 cmzlvs [54].

Apres passage de l'impulsion on observe l'effet mémoire caracté-
ristique de l'effet photoréfractif. Grice a cette mémorisation on peut augment
I'efficacité de diffraction en éclairant le cristal de fagon répétitive. Le champ
de charge d'espace induit croit par effet cumulatif et atteint un état de
saturation ou le rendement de diffraction est voisin de celui obtenu en régime
d'excitation continu. Un cycle d'écriture effacement obtenu & une cadence de

répétition de 1 Hz est montré figure 11.
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Figure 10 : Variation de efficacité de diffraction en unité arbitraire en fonction

de l'énergie d'excitation.
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Figure 11 : Cycle d'écriture effacement obtenu par effet cumulatif a faible

énergie incidente ¢ cadence de répctition de 1 Hz.
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1

Le comportement est similaire pour(fous les -échantillons étudiés
mais est bien différent du comportement obtenu dans le cas des faibles
énergies. Comme le montre la figure 12, on observe une montée treés rapide
toujours inférieure a 10 ns, suivie d'une décroissance de constante de temps
dans la gamme des microsecondes, et puis de nouveau une montée mais cette
fois ci tres lente (la constante de temps lente vaut 2 ms pour 1'échantillon
Sumitomo pour un pas de réseau de 1 pm). Notons que pour les pas de
réseaux utilisés, les parties rapides et lentes de la croissance du faisceau

diffracté ont la méme amplitude.

Dans le cas des {forts éclairements l'efficacité de diffraction n'est
plus proportionnelle au carré de l'énergie incidente ; Comme le montre la
figure 10, on atteint un régime de saturation ou le rendement de diffraction
est du méme ordre de grandeur que celul obtenu en régime d'excitation gquast
continu. Il faut pour l'atteindre des éclairements incidents au moins égau

a 20 mJ/cm2

Pour l'échantillon Crystal Technology, nous n'avons pas développé
de modeéle théorique décrivant le cas des forts éclairements incidents. Par
contre, pour l'échantillon Sumitomo, nous savons que le champ induit a

t =T wvaut

SE=-mikE., ——
D Tdi+Td

Cette expression décrit bien la saturation de l'efficacité observée,

puisqu'alors T4 tend vers 0 et 8E vers - m i EI La théorie développée nous

11 b
a permis de montrer que le champ de charge d'espace s'instaure pendant la
durce de l'impulsion, nous interprétons donc la partie rapide du signal comme

¢tant due a t'effet photoréfractif.

Aucun test ne nous a permis de comprendre la nature des méca-
nismes responsables du comportement "anormal" (décroissance puis croissance

lente). Cependant, certaines observations donnent quelques renseignements -

~ un tel comportement anormal apparait dés que l'efficacité de

diffraction n'est plus proportionnelle au carré de 1'énergie incidente, donc
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de 0,7 um sans champ externe appliqué et pour trois énergies différentes.
a) Faible énergie
b) 1 mJ/Cm2
c) 10 mJ/Cm2
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'

pour des énergies supérieures au millijoule par centimetre carré, ce qui

. . . . - -3 . g
correspond a une densité d'électrons d'environ lO15 cm ~, c'est-a-dire,

. . 16 -3
voisine de la concentration en accepteurs 107" e¢m ~.
- Les parties rapides et lentes sont sensibles de la méme fagon

a la polarisation du faisceau de lecture.

~ Quand on augmente le pas des {ranges la contribution de la
partie rapide devieﬁt plus {aible que celle de la partie lente. Par excmple,
pour un pas de franges A de 0,7 um leurs amplitudes sont égales, alors
que pour X = 5 um le rapport des amplitudes lente et rapide est d'environ

3.

- De plus, des expériences menées a Angers [63] 2 grands pas
de franges et sans champ externe appliqué montrent qu'a faible énergie
d'excitation aucun signal n'est détecté, alors qu'a des énergies supérieures
a 1mJ /cmz. On observe un signal dont le temps de montée est similaire a
celui que nous observons, mais qui ne donne pas lieu a4 un effet mémoire.

Cet effet transitoire est montré figure 13.

Si nous ne pouvons pour le moment expliquer ces phénomeénes,
nous pouvons néanmoins prévoir que pour réaliser un stockage optique
rapide de l'information sans "accident" il est nécessaire d'utiliser des énergies

d'excitation inférieures au mJ/cm

Nous avons réalisé une seconde expérience de mélange d'ondes
le couplage. Cette expérience ne vise plus cette fois le stockage optique
rapide de l'information, mais plutét la réalisation d'un opérateur logique

rapide. Nous allons décrire cette expérience dans le paragraphe sulvant.

3 - EXPERIENCES DE COUPLAGE D'ONDES

3-1 - Principe de l'expérience

Dans la technique du couplage d'onde, on fait interférer dans
le cristal deux faisceaux lumineux. Si le réseau —d’indice photoinduit n'est

pas en phase avec le réseau d'illumination qui l'a créé, on peut transférer
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Figur

¢ 13 0 Signal diffracte oblenu a grand pas de [ranges, et forte

énergic excitatrice, sans champ externe appliqué d'aprcs I63]
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1

de 1'énergie d'un des deux faisceaux d'écriture vers l'autre, dans une

direction déterminée par l'orientation du cristal et le signe des porteurs

majoritaires. Notons I, et I2 les intensités des:deux faisceaux qui inter-

1
ferent dans le cristal. Ces intensités vont varier au {ur et 4 mesure de la
traversée du cristal par effet de couplage. Nous appelerons 110 et IZO
leur valeur sur la face dlentrée de I'échantillon, et I](Sl) et I?(Q) ces

mémes grandeurs au bout d'une ¢épaisscur £ de cristal traversée. La

théorie des ?Tnciess couplées de Kogelnik I()OI permet de calculer %Z(—;L—% en
fonction de 0 On trouve
120
1 .(¢) 1
- 1 10 -T
o — = e
L 1,

ou [ est le coelficient de couplage et s'exprime comme suit

ou O est l'angle de Bragg dans le cristal, £ l'épaisscur de cristal traverséde,
An T'amplitude du réseau d'indice créé et ¢ le déphasage du réseau d'indice
par rapport au réseau d'illumination. Nous voyons donc que le couplage est
et que le signe

maximum lorsque les deux réseaux sont déphasés de =

’

oo =

ki

de I' peut étre positif ou négatif selon le signe des porteurs de charge majo-

ritaires et l'orientation du cristal.
Définissons maintenant les gains dus au couplage qui seront les

grandeurs mesurdées dans nos expériences

Il(ﬁl) (en présence de 12)

1.(2) (en absence de IZ)

17(2) (en présence de Il)

CJZ B f;(ﬁ) (en absence de 115
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_ —of . ..
nous avons Il(,Q) + 12(2) = e (I10 + IZO) ol & est le coefficient

d'absorption du cristal en on tire : .
I + :
e VR
G, = .
! 1 + 1 eI
10 20
(4)
r
+ 1 ~
o Uy 20) ¢
G,e— a0
I . 1
20 ° 20
. On se place en général dans le cas des {aibles modulations. On

[ait interf{érer deux faisceaux lumineux l'un de forte intensité 1, appelé

pompe, l'autre de faible intensité I, appelé sonde. Dans le cas des faibles

= 1,(2)
G, = e et 2 =
2 I?ZOi

C(Y -a)l

sl vy est supérieur a l'absorption on peut amplifier le faisceau sonde avec

une partie de 1I'énergie de la pompe.

3-2 - Résultats expérimentq%

Les calculs théoriques du champ de charge d'espace effectués
au paragraphe 1 montrent que sans champ externe appliqué, le champ de

par rapport au réseau d'illumination. C'est

o) =

charge d'espace est déphasé -
une condition optimale pour le couplage d'onde, nous réaliserons donc nos
expériences sans champ externe. Afin d'obtenir des variations d'indice
importantes nous nous placerons a petit pas de franges (entre 0,4 et 1 um).
Nous utiliserons des faisceaux d'écriture polarisés circulairement et le cristal
sera placé dans la configuration dite "couplage". Dans ce cas, la modulation

d'indice induite s'écrit

O
—
3
{l
o

On
3
|
|
o)
px
-
o]
o
&)
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ou x et z sonf définis sur la figure 14.

e

oo

° 3

SN
oY
jo]

Nous prenons une modulation d'éclairement égale a 10 = -
les faisceaux I] et I, sont orientés par rapport au cristal comme le
> ‘ |

montre la {igure 15.

Figure 15 : Orientation des faisceaux /7 et IZ par rapport aux

axes cristallographiques, |, est la pompe, |, la sonde.

li 2

e faisceau sonde IZ est choilsl comme signal, nous étudions

les variations de sa transmission en présence et en absence de I]. Nous

observons alors une décroissance de la transmission de I, en présence de
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I1 . Pour de faibles énergies incidentes (de l'ordre du millijoule par cm

par impulsion) la décroissance aprés un coup est faible, mais comme pour

I'étude de la diffraction, nous pouvons amplifier cet effet en empilant des

coups successifs. On atteint ainsi un gain de saturation GZ Max qul vaut
N>

environ 0,5 pour un pas de franges de 0,5 um. En utilisant des densités
d'énergie plus élevées (de l'ordre de 20 mJ/cmZ), nous observons le méme

gain G , mais cette fois ci apres le passage d'une seule impulsion

2 Max
lumineuse. La figure 16 montre cette décroissance aprés un coup de forte

énergie et a saturation.

Nous avons vérifié qu'il s'agissait bien de couplage et non d'un

ticn induite, par exemple, en tournant le cristal de

180° autour de l'axe Ox. En effet, dans ce cas, on change l'orientation du
cristal par rapport au réseau photoinduit et donc le signe de 1. Nous avons
trouvé dans ce cas une augmentation de I? en preésence de 1], et le gain

obtenu a saturation est de G'. .. = 1,8 une valeur proche de————= 2.
£ Aax GZ Mg
Max

1l faut cependant montrer que G'? Max était toujours légérement

mnférieur a 1/G? Max Cette expérience montre gu'il s'agit bien de couplage
L Max L o

et permet de mesurer.

Bien que le calcul du champ de charge d'espace ne soit plus

valable dans ce cas, nous nous sommes placés a modulation ¢gale a 1
~

(1‘10 = I’ZO)' La formule (4) utilisée avec ¢ = 0,5 prévoit GZ Max ~ 0,66
et nous avons trouvé G = 0,70,
2 Max
Nous avons tracé les variations de G avec le pas des
2 Max
franges du réseau photoinduit, dans le cas ou m = 10_4‘ Pour les pas de

franges supérieurs a 1,5 um nous n'avons pas détecté de couplage. Ces

varriations sont montrées Figure 17.

Toutes ces expériences ont €té menées sur l'échantillon Sumitomo
I'échantillon Crystal Technology beaucoup plus mince n'a pas permis d'obser-

ver de couplage d'ondes.
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Figure 76 : Signal de couplage d'onde obtenu pour un pas de franges de 0,5 um.

a) impulsion |5 en absence de [;.

b) impulsion |, en présence de /7 a forte énergic.

2
c) " i " “d saturation.
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1-G2max
A
1

Pas du reseau {(micron)

Figure 17 : Variation du gain G, 4, en foncl‘/(ir}/ du pas des franges
pour une modulation m de 10
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Enfin le sens du couplage observé est le méme que celul
observé dans les expériences menées en régime-quasicontinu. Le calcul
du champ de charge d'espace montre que pour. ces deux types d'excita-
tion le réscau induit est déphasé de - ;-T par rapport au réseau d'illumina-
tion. Dans Jes deux cas, les porteurs majoritaires sont donc les mémes :
des électrons. L'hypothese {aite au début du développement théorique est
aisi vérifiée. Ces expériences confirment de plus, que le champ s'instaure

pendant la durdée de "'impulsion lumineuse a faible pas de franges.
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Rappelons tout d'abord les buts que nous nous étions {ixés en
commencant cette étude. La réalisation d'expériéﬁces menées en régime
d'excitation nanoseconde devait nous permettre de caractériser de facon
plus compléte les processus de transport de charge, et d'estimer la limite

ultime des temps de réponse de ces matériaux.

Le premier but a été atteint. L'étude de la photoconduction
induite par une impulsion lumineuse nanoseconde, a permis de mettre en
¢vidence la part respective du piégeage (a 1'échelle nanoscconde) et de la
recombinaison (a l'échelle microseconde) dans la photoconduction. Cette
‘Hode nous a permis de caracidriser complelemeni (e comportement de cer-
tains échantillons en déterminant la mobilité des porteurs dans la bande de
conduction, les temps de piégeage et recombinaison, la probabilité d'exci-
tation a partir d'un niveau de picege par unité de temps. Pour d'autres

AP T I SN R R - LA~ . - 4 s
CCNantilicits (Aop au e oié ¢ egt trouve

in
7l

étre bien plus court que la nanoseconde et ne peut étre mesuré par des
méthodes photoélectriques. Le réle de picge joud par les impuretés de type
Fer introduites volontairement est cependant clairement mis en évidence.
Des mesures complémentaires d'absorption induite nous ont conforté dans
la preuve de l'existence de nouveaux centres jouant le réle de piéges

peu profonds dans la bande interdite . [64]

L'analyse des résultats observés, la compréhension des mécanis-
mes mis en jeu, et la détermination .des paramétres importants, n'ont éteé
rendus possibles que par l'¢élaboration d'un modeéle théorique mettant en jeu
un type de centre donneur et la possibilité de piégeage et de recombinaison
des porteurs photoexcités. On montre de plus, que ce modéle reste cohérent

avec les résultats expérimentaux observés en régime continu.

Il nous a ainsi été possible de calculer la dynamique d'évolution
des porteurs photoexcités pendant et aprés passage de l'impulsion lumineuse.
puis la cinétique de croissance du champ de charge d'espace induit lors
d'expériences de mélange a deux ondes. Nous avons alors utilisé ces résultats
pour comprendre et exploiter deux types d'expériences : une expérience
d'enregistrement holographique, et une expérience de couplage d'ondes.

Dans les deux cas, les prévisions de notre modeéle permettant d'expliquer la

“rapidité" de la réponse de ces matériaux réputés lents jusqu'alors.[65]
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Le second but gque nous nous étions fixés n'a pas été
atteint. Nous n'avons pas pu estimer la limite ultime des temps de
réponse, mals paradoxalement, nous avons pu aboutir a un résultat
trés intéressant. En effet, nous avons montré, grice aux expériences
de mélange a deux ondes que le champ de charge d'espace s'instaurait
pendant la durée de l'impulsion lumineuse. Nos expériences faites a
faibles pas de réseaux, montrent qu'alors la diffusion des porteurs est
plus rapide que trois nanosecondes. Des expériences menées en régime
d'excitation picoseconde et & petits pas de réseaux devrailent se révéler
étre riches d'enseignements, car il devrait étre alors possible de mesurer
le .tcmps de diffusion des porteurs T4 et donc de mettre au point une

méthode toute optique de mesure de leur mobilité .
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