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Introduction générale

La lumiere a toujours été un phénomene au coeur de nombreux travaux dans 1’his-
toire des sciences. L’évolution des connaissances dans ce domaine a été considérable. Par
exemple en -300 av. J.C le mathématicien Fuclide a eu 1'idée de représenter la lumiere
par des rayons alors que la généralisation de la théorie onde-particule a été établie par De
Broglie en 1924. La lumiere, particulierement sa nature, a été au centre de nombreuses
controverses et elle garde encore certains mystéres malgré les différentes représentations
théoriques : corpusculaire, ondulatoire ou encore quantique. Actuellement de nombreuses
applications profitant des propriétés subtiles de la lumiere sont encore a découvrir et a
développer. Par exemple, la réalisation de I'ordinateur quantique a base de photons, mani-
pulation des particules par la lumiere ou encore le développement des sources lumineuses
extrénement intenses (laser Mégajoule).

Le grand intéret porté par la communauté scientifique a ’étude de la lumiere a fait
émerger ces dernieres années deux domaines extrémement riches en termes d’applications :
I'optique nonlinéaire et I'optique guidée.

La naissance de I'optique nonlinéaire est souvent associée a ’expérience référence sur
le doublage de fréquence réalisée par Franken et ses collaborateurs en 1961 [1]. Dans cette
expérience, un faisceau laser rouge provenant d’un laser a rubis est doublé en fréquence
apres avoir traversé un cristal de quartz pour devenir ultra-violet. Mais les rudiments
de cette branche de l'optique avaient été énoncés des années plus tot. En effet, I'idée
théorique de l'interaction nonlinéaire entre une onde électromagnétique et la matiere a
été envisagée deés la fin des années 1920 par Paul Dirac ' et par Maria Goeppert-Mayer
2. Alors que la premiere expérience d’optique nonlinéaire a été réalisée en 1941 par le
physicien et chimiste Gilbert Newton Lewis qui a rapporté la saturation de I'intensité de
la fluorescence d'un colorant organique en augmentant la puissance [2]. G. N. Lewis a
également introduit le mot "photon" [3] au lieu du mot "quanta' de lumiere introduit par
Planck et a établi les bases de 'optique nonlinéaire.

L’arrivée d’une source lumineuse cohérente et tres énergétique qu’est le laser en 1960
a permis a l'optique nonlinéaire un épanouissement considérable. Un exemple d’expé-
rience spectaculaire est ’observation du dommage optique dans des matériaux transpa-
rents comme le verre par Michael Hercher [1]. Cette découverte a permis le développement
de plusieurs branches de l'optique non linéaire comme ’auto-focalisation, la génération

!Paul Dirac : (1902-1984) physicien et mathématicien britannique, prix Nobel de physique en 1933
2Maria Goeppert-Mayer : (1906-1972) physicienne américaine d’origine allemande, prix Nobel de phy-
sique en 1963
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de solitons optiques ou encore le traitement laser des matériaux.

Le concept de l'optique guidée a commencé a émerger a la fin des années 1960 avec
comme résultat remarquable le remplacement des cables et des liaisons hertziennes par
des fibres optiques. A la fin des années 1970 le développement des fibres optiques a tres
faibles pertes, les diodes lasers GaAlAs et GalnAsP et les techniques de lithographie ont
été a la base des premiers composants d’optique intégrée qui ont rapidement débouché
sur des applications. Aujourd’hui la fibre optique est omniprésente et il suffit de donner
un chiffre pour mesurer I'impact de cette technologie sur notre vie. La longueur de la fibre
optique utilisée actuellement pour la transmission de 'information est évaluée a 25000 fois
le tour de la terre. L’optique guidée est plus que jamais au coeur de I'industrie photonique
actuelle et future.

Ces deux domaines de 'optique que sont I'optique non-linéaire et 1’optique guidée sont
étroitement liés. Ainsi le confinement de la lumiere dans un guide permet d’atteindre de
fortes intensités qui favorisent 'obtention d’effets nonlinéaires. Par ailleurs en exploitant le
régime nonlinéaire de certains matériaux on peut envisager de modifier, diriger ou encore
guider la lumiere ce qui permettrait le développement de circuits optiques photoniques.

Dans nos travaux nous allons nous intéresser a la photoinduction de guides. Pour y
parvenir on utilise des matériaux non linéaires photosensibles, ou la lumiere s’auto-guide
sous certaines conditions. Des circuits optiques 3-D peuvent étre fabriqués a ’aide de cette
technologie de micro-fabrication bas coiit.

Le soliton spatial brillant est notamment au centre de notre étude. L’existence du
soliton spatial est donnée par I’équilibre entre la diffraction qui représente 1’étalement na-
turel de la lumiére au cours de la propagation et ’autofocalisation nonlinéaire provoquée
par une augmentation locale de 'indice de réfraction. Le soliton se propage donc dans le
milieu en gardant un profil transverse invariant. Le but est ici d’utiliser cette technique
pour générer des guides d’ondes et des structures optiques a faibles pertes au coeur d’'un
matériau. Pour nos travaux nous avons choisi le niobate de lithium (LN) car il se caracté-
rise par d’excellentes qualités optiques et parce qu’il est aussi tres utilisé dans I'industrie
photonique. Ce matériau possede de plus une nonlinéarité photoréfractive que nous allons
exploiter pour induire ces guides d’ondes. Grace a 'effet mémoire de cette nonlinéarité
les guides restent mémorisés dans le matériau sur de tres longues périodes.

A T’heure actuelle cette technique d’induction nécessite I'application de tensions élec-
triques externes élevées pour obtenir l'effet focalisant. Dans cette thése une nouvelle tech-
nique qui s’affranchit de 'application d'un champ électrique externe a été démontrée. Ce
processus basé sur l'effet pyroélectrique permet de générer un champ électrique interne en
élevant la température du LN de quelques degrés ce qui remplace avantageusement une
tension externe appliquée. Nous montrons 'efficacité de cet effet pour induire des solitons
spatiaux brillants.

Ce mémoire commence par la présentation de différentes techniques d’induction de
guides d’onde optiques et s’attarde sur la technique d’induction basé sur les solitons spa-
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tiaux au coeur de nos travaux.

Dans le second chapitre les caractéristiques du LN ainsi que les différents effets phy-
siques qui régissent U'effet photoréfractif (PR) dans ce matériau sont présentées.

Dans le troisieme chapitre nous démontrons la focalisation controlée par effet pyroélec-
trique ainsi que la génération du soliton spatial brillant pyroélectrique que nous appelons
pyroliton. Un modéle numérique 3-D a un seul centre profond est developpé afin de simu-
ler la focalisation pyroélectrique et comprendre la dynamique de formation du pyroliton.

Dans le quatriéme chapitre une étude détaillée de 'autofocalisation pyroélectrique est
réalisée en analysant I'influence de la polarisation optique ou encore 'intensité du faisceau
sur la dynamique de la focalisation. Ces expériences sont réalisées dans des échantillons de
LN de composition stoechiométrique et congruente. Dans cette partie nous développons
également un modele numérique a deux centres profonds afin d’expliquer les résultats
expérimentaux obtenus a hautes intensités. Enfin, on donne un ensemble de résultats sur
les propriétés guidantes des guides photo-induits par effet pyroélectrique.

Finalement dans le dernier chapitre un nouveau type de soliton photoréfractif est pré-
senté, le soliton de surface pyroélectrique qui se propage a l'interface entre deux milieux.
Ce soliton de surface est démontré expérimentalement et une validation numérique est
proposée.
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Chapitre 1

La circuiterie optique
tridimensionnelle

Le développement spectaculaire de la technologie de la fibre optique permet aujour-
d’hui de transmettre des débits impressionnants d’information. Récemment un nouveau
record de capacité de transmission vient d’étre atteint, on parle de centaines de pétabits
(soit 100 millions de gigabits) par seconde sur une distance de 7000km, soit ’équivalent
de 400 DVD par seconde entre Paris et Chicago [5]. Les débits sont de plus en plus éle-
vés mais les dispositifs qui traitent les informations a l'entrée et a la sortie de ces fibres
peinent a suivre. Les composants électroniques qui assurent aujourd’hui la transmission
et le traitement des données atteignent petit a petit leurs limites, et les pertes lors de
la conversion optique électrique handicapent l'exploitation optimale de la capacité des
fibres optiques. Face a la demande de débits toujours plus important, une solution est de
substituer les composants électroniques par des dispositifs optiques. En plus de leurs ca-
pacités phénoménales, les composants optiques se caractérisent aussi par leur intégrabilité
et surtout leur faible consommation d’énergie. Une transmission tout optique représente
un nouvel objectif pour les télécommunications.

Nos travaux ont pour ambition de répondre a ces demandes en contribuant a la réalisa-
tion de circuits optiques 3-D actifs et passifs. Un circuit optique est constitué de plusieurs
guides d’onde au coeur d’un matériau afin d’acheminer et de traiter la lumiere. Ces cir-
cuits ne peuvent étre réalisés que par photo-induction c’est-a-dire par écriture directe a
I’aide d’un faisceau laser.

Plusieurs techniques d’induction optique sont en cours de développement dans les la-
boratoires.

1.1 Photo-inscription par laser femtoseconde

Cette technique se caractérise par 1'utilisation de matériaux transparents aux lon-
gueurs d’onde d’induction ce qui permet 'acces au coeur de ces matériaux. Ainsi lorsque
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'on focalise un faisceau laser femtoseconde a 'intérieur d’un échantillon transparent (du
verre par exemple) une modification permanente de l'indice de réfraction au point fo-
cal peut se produire en raison de la treés forte intensité. Dans certains matériaux cette
modification est positive (augmentation de l'indice de réfraction). Ainsi par translation
de I’échantillon devant le faisceau, une modulation d’indice formant un guide peut étre
réalisée. Cette inscription est possible lorsque les parameétres d’induction (la focalisation,
vitesse de translation ou encore énergie lumineuse) sont précisément ajustés.

La modification d’indice par cette technique d’inscription peut étre assurée par deux
régimes d’irradiation. A haute cadence (> 1M Hz) avec des impulsions de quelques di-
zaines de nanojoules et a basse cadence (< 100 — 500k H z) avec des énergies de quelques
microjoules. La modification d’indice aux hautes fréquences provient d'une accumulation
thermique provoquée par le spot focalisé. Dans le cas des basses cadences, le matériau
revient a température ambiante apres chaque impulsion, I'indice est modifié par des pro-
cessus de relaxation faisant suite a une forte photo-ionisation. En conséquence, la zone
modifiée est confinée au volume focal. Le controle de ce volume autorise donc le controle
de la zone d’augmentation d’indice. Pour les deux régimes les valeurs de modification
d’indice sont équivalentes.

Il faut noter que la limite entre les deux régimes est déterminée par la diffusion ther-
mique du matériau. Pour le verre le temps de diffusion thermique est de l'ordre de 1us,
la transition entre les deux régimes est donc située autour de 1MHz.

L’inscription de guides d’onde avec cette technique est possible a ’aide de deux confi-
gurations expérimentales. La premiere consiste a translater ’échantillon parallelement au
faisceau laser. Cette configuration est appelée une configuration longitudinale. Dans la
seconde configuration ’échantillon est déplacé perpendiculairement au faisceau laser. On
parle dans ce cas d'une configuration transverse. Le choix de la configuration dépend de
la forme et la longueur des guides d’onde que 1’on souhaite générer.

La géométrie longitudinale permet 1'obtention de guides symétriques (profil circulaire).
Les dimensions transversales sont déterminées par la taille du spot focalisé. En revanche
la longueur du guide gravé est limitée par de la focale utilisée. Cette technique ne permet
pas la réalisation de guides courbes ou de structures complexes.

La géométrie transversale offre une plus grande flexibilité pour la réalisation de circuits
photoniques de différentes formes et longueurs. Elle possede cependant un inconvénient
lié a la dissymétrie de la section des guides d’onde créés. La taille du guide selon la
direction de propagation est donnée par les parametres confocaux (la zone de Rayleigh,
zr = 2mwi /) et la taille du guide perpendiculaire & la direction de propagation est donné
par le diameétre du faisceau focalisé (diametre & 1/e? du faisceau). Ce probléme a été sur-
monté dans le régime & basse cadence en utilisant une focalisation astigmatique [0, 7].
Dans le régime haute cadence une symétrie circulaire est réalisable grace a l'isotropie de
la diffusion thermique [3,9].

La figure 1.1 montre un exemple de photo-inscription par un laser femtoseconde d une
structure optique utilisant la géométrie transversale.
Les premiers guides d’onde gravés dans les verres par laser femtoseconde ont été réalisés




1.2. PHOTOINSCRIPTION PAR LASER ULTRAVIOLET 15
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FIGURE 1.1 — Principe de la photo-inscription par laser femtoseconde en configuration trans-
versale d’une jonction 1 vers 3 [10].

par K. Hirao et K. Miura entre 1996 et 1998 [l 1-11]. Depuis, cette méthode de photo-
inscription a suscité un vif intérét. Cette grande attention a mené a l'intensification des
recherches dans ce domaine et de nombreux composants optiques ont été réalisés [15]. On
peut citer par exemple les diviseurs de puissance [10], les coupleurs directionnels [17] ou
encore des guides amplificateurs dans des verres dopeés au phosphate [15]. Des applications
opto-mécaniques [19] et opto-fluidiques [20] sont également visées.

En conclusion, cette technique constitue aujourd’hui un moyen bien adapté a la fabrica-
tion de microsystemes complexes. Une récente découverte a montré que l'irradiation avec
un laser femtoseconde ne se contente pas de modifier I'indice de réfraction mais permet
aussi une microstructuration 3-D ce qui élargie le spectre d’applications de cette méthode.

1.2 Photoinscription par Laser ultraviolet

Contrairement a la technique d’inscription par laser femtoseconde la technique d’in-
duction par laser UV se limite a l'induction des guides en surfaces ou peu enterrés car la
plupart des diélectriques sont absorbants a ces longueurs d’ondes. La configuration trans-
versale est donc ici la mieux adaptée. Elle consiste a balayer la surface d’un échantillon
a I'aide d’un faisceau laser impulsionnel ou continu ultra-violet focalisé ce qui permet de
créer une augmentation d’indice localisée dans le matériau.
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Historiquement le concept de cette technique a été introduit en 1974 par Chandross
et. al. [21] qui a réussi & induire, avec un laser a 364nm, un guide d’onde optique de 4um
de largeur sur un film polymere dopé. Dans le domaine de 'optique intégrée la premiere
écriture d’'un guide d’onde enterré sur un film de silice dopé germanium a été reporté en
1994 par Svalgaard et. al. [22]. Cette étude a été suivie par la réalisation de composants
tel qu'un coupleur directionnel et un diviseur de puissance en 1997 [23, 24].

244nm laser -

Focusing lens

3-layer silica-on-silicon «

. X
UV written waveguide with grating
Photosensitive core layer

FIGURE 1.2 — Schéma d’écriture simultanée d’un guide d’onde et de réseaux par la méthode
écriture directe [25].

En 2002 Gawith a reporté la premiere étude sur 'induction des guides d’onde enterrés
dans des verres de germano-borosilicate dopé néodyme (SGBN) [20]. Ce résultat a été
rapidement suivi par une étude plus pratique de Emmerson dans laquelle il décrit une
nouvelle technique qui permet d’écrire simultanément un guide d’onde et un réseau de
Bragg en faisant interférer deux spots UV focalisés (figure 1.2) [25]. En 2003 S. Mailis
et. al. en utilisent la technique d’induction UV pour montrer la réalisation de guides a la
surface d'un cristal de LN congruent [27].

Pour l'induction d’un guide d’onde par cette technique il faut tenir compte de plu-
sieurs parametres tels que, la vitesse de translation de I’échantillon, la fluence (énergie par
unité de surface) et la puissance du laser. L’ajustement de ces parameétres détermine la
longueur d’onde a guider, la nature et le nombre de modes qui vont voyager dans le guide
d’onde. Par exemple, d’apres la référence [27] pour induire un guide d’onde monomode &
A = 632nm dans un échantillon de LN (fig. 1.3a) il faut que la largeur du spot d’écriture
A 244nm soit de 1,75um de diametre, la fluence de 85.J/cm? et la vitesse de translation
comprise entre 0.017 et 1.33¢m/s. Pour un spot d’écriture de 3.5um de diametre et une
fluence de 75J/cm?, en utilisant toujours la méme gamme de vitesse de translation le
guide inscrit est multimode a 632nm (fig. 1.3b).
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——10 um

(b)

FIGURE 1.3 — Structure du mode guider a 632nm dans des guides induits par une onde UV,
(a) avec un spot focalisé de 1.75um de diamétre et (b) avec un spot focalisé de 3.25um de
diamétre [27].

Méme si cette technique offre un moyen plus directe que les techniques classiques de
fabrication (lithographie, gravure..) pour l'induction de guides et de composants d’op-
tique intégrée, elle comporte certains inconvénients. Par exemple, I'induction est possible
exclusivement a la surface, et dans certains cas un seul type de polarisation linéaire est
guidé [27]. Pour illustrer ce dernier point, il a été démontré par exemple que dans le cris-
tal de LN la polarisation TM (transverse magnétique) est guidée dans un wafer de coupe
Z alors que la polarisation TE (transverse électrique) est guidée dans un wafer de coupe Y.

Finalement malgré les inconvénients de cette technique, elle a permit le développement
de plusieurs composants optiques comme par exemple les lasers intégrés [25].

1.3 Photoinduction par solitons

Le nom soliton est né en 1965 aux Etats-Unis lorsque deux scientifiques, un mathéma-
ticien Martin Kruskal et un physicien Norman Zabusky réalisent une "expérience virtuelle
sur ordinateur" sur la propagation d’ondes. Ils montrent que deux ondes solitaires ayant
un profil symétrique en forme de cloche se propagent en conservant leurs profils et leurs
énergies et peuvent méme entrer en collision et se croiser sans se voir. C’est-a-dire sans
changer de forme et de vitesse pendant et apres la collision. Ces observations amenent les
deux scientifiques a baptiser ces ondes : "solitons", utilisant ainsi la terminaison "on" qui
caractérise les particules, comme pour les électrons, les photons ou encore les neutrons [29].

Le soliton a été découvert plus d'un siecle avant cette expérience virtuelle. En 1834,
I'ingénier naval écossais John Scott Russel a observé dans un canal étroit et peu profond
une vague ronde a la forme douce et parfaitement définie se propageant sans changement
de forme ou diminution de vitesse. Il raconte aussi que sa hauteur diminue progressive-
ment et aprés 2 a 3 kilometre il la perd dans les méandres du canal [30].

Ce mode de propagation d'une vague sur une longue distance explique tres bien plu-
sieurs phénomenes naturels comme les tsunamis, mais également des aspects beaucoup
plus microscopiques comme les phénomenes de transport de charge dans les polymeres
conducteurs ou encore la dynamique de macromolécules biologiques comme I’ADN. Dans
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nos travaux on s’intéresse a un autre type de soliton : le soliton optique.

1.3.1 Solitons spatiaux optiques

Lorsqu’une onde comme la lumiere se propage dans un milieu quelconque elle a ten-
dance a s’étaler dans différentes directions sous l'influence de la diffraction (fig. 1.4a).

Diffraction

PR . N
L | T\4 - 2
Profil de l'intensité —I— Courbure de phase ~ > >
X
L.
Soliton

Autofocalisation

FIGURE 1.4 — Schéma descriptif de la formation d’un soliton spatial.

Pour remédier a cet étalement des matériaux optiques nonlinéaires peuvent étre uti-
lisés. Ces matériaux se caractérisent par un effet nonlinéaire autofocalisant capable de
contrer cette diffraction (fig. 1.4b). Le soliton spatial résulte d’un équilibre entre la dif-
fraction spatiale de la lumiere au cours de la propagation dans le matériau et ’autofoca-
lisation nonlinéaire due a 'augmentation localisée de l'indice de réfraction (fig. 1.4c). Un
soliton est formé en créant son propre guide, il se propage alors en gardant une distribu-
tion spatial transverse invariante.

Les solitons spatiaux optiques ont vu le jour avec la découverte de I'auto-focalisation
dans les milieux nonlinéaires. L’idée de combiner deux phénomeénes optiques distincts 'un
linéaire la diffraction et le second nonlinéaire I’auto-focalisation pour produire un nouveau
phénomene optique fascinant qu’est le soliton spatial a été proposé pour la premiere fois
par Chiao et al. [31].

Depuis la premiére démonstration expérimentale [32] les solitons spatiaux ont été étu-
diés par plusieurs groupes de chercheurs dans le monde. Ces solitons spatiaux peuvent
avoir des profils invariants divers.

e Le soliton brillant : il existe dans les milieux qui se caractérisent par une non-
linéarité focalisante. La diffraction dans un matériau homogene a les mémes effets
qu'une lentille divergente, pour compenser cette divergence il faut donc induire une
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variation d’indice positive similaire a 1’effet d’une lentille convergente, et ainsi géné-
rer un effet soliton brillant (fig. 1.5). Ce soliton est le premier soliton spatial optique
qui a été démontré [32].

Vue transverse

Vue transverse

FI1GURE 1.5 — Formation d’un soliton brillant 1-D. (a) régime de diffraction et (b) régime
soliton [77]

e Le soliton noir : il existe dans les milieux nonlinéaires défocalisants. C’est un

faisceau uniforme présentant une discontinuité d’intensité en son centre. Lorsque
ce genre de faisceau se propage dans un milieu nonlinéaire défocalisant la présence
de la lumiere mene a une baisse d’indice de réfraction ce qui provoque une fuite
de la lumiére de ces zones qui compense la diffraction de la zone sombre (fig. 1.6).
Ce soliton a été observé en 1-D [34] et 2-D en utilisant par exemple des faisceaux

vortex [34,35].

Intensité

UL

FIGURE 1.6 — Formation d’un soliton noir 2D. (a) distribution en entrée, (b) sortie régime de
diffraction et (c) sortie en régime soliton [75].
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e Le soliton discret : il se propage dans des milieux dont l'indice est modulé
périodiquement composé d'un réseau de guides [36]. La focalisation d’'un faisceau
laser a l'entrée de I'un des guides mene la lumiere a se propager en se couplant
naturellement avec les guides voisins, en sortie on observe une diffraction discrete
(fig. 1.7a). A forte intensité l'effet nonlinéaire modifie le couplage entre les différents
guides du réseau et un confinement de la lumiere limité a quelques guides peut étre
obtenu (fig. 1.7b) [37-39].

FIGURE 1.7 — Formation d’un soliton discret 2D. (a) Diffraction discréte et (b) soliton discret

[40).

La diversité des matériaux optiques nonlinéaires a permis l'observation de plusieurs
genres de solitons spatiaux en fonction de la nonlinéarité utilisée. Dans ce manuscrit on
va décrire quatre nonlinéarités. On va commencer par le premier soliton spatial observé,
le soliton utilisant I'effet Kerr.

1.3.1.1 Soliton Kerr

La nonlinéarité optique de Kerr a été découverte pour la premiere fois en 1964 in-
dépendamment par Mayer et Gires [11] et Maker et al [12] en réalisant des mesures sur
I'influence de l'intensité d’un faisceau laser monochromatique sur la partie réelle de I'indice
de réfraction de certains liquides. Ils reportent qu’il y a une relation de proportionnalité
linéaire entre la variation d’indice An et l'intensité lumineuse I(x,y). Cette relation est
donnée par ’équation suivante :

An = nol(z,y) (1.1)

ou ny est le coefficient Kerr qui s’exprime pour une polarisation linéaire par 1’expression
suivante :
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N2 (1.2)

avec x> le tenseur de susceptibilité non linéaire d’ordre 3, €y la permitivité relative de
vide, ng l'indice caractéristique du milieu en absence ou a faible intensité et ¢ la célérité
de la lumiere dans le vide.

Cet effet fut rapidement exploité pour autoguider une onde électromagnétique grace au
phénomene d’autofocalisation [31]. Mais des études détaillées ont montré la limite de cette
autofocalisation de Kerr qui conduit a une dislocation du faisceau. La propagation d'un
faisceau intense et étendu dans un milieu Kerr est sensible aux faibles perturbations d’am-
plitude et/ou de phase et finit par se disloquer conduisant ainsi a la filamentation [13—10].
Malgré d’intenses études sur cet effet durant les années 70 c’est seulement au milieu des
années 80 que Barthelemey et. al. démontrent ’existence des solitons spatiaux Kerr dans
un guide plan de disulfure de carbone [32]. Quelque temps plus tard Aitchison et. al.
observent le soliton de Kerr dans un guide plan en verre [17].

Les solitons Kerr se caractérisent par leur localités et ont donc la propriété d’étre

stables uniquement en configuration (1+1)D comme il a été montré analytiquement par
Zakharov et Shabat en 1972 [18].

L’autofocalisation kerr 2D est également possible mais a condition d’utiliser une non-
linéarité Kerr saturante. Dans ce genre de milieu la variation d’indice est donnée par la
relation suivante :

An = Ang/(1+1/15) (1.3)

I et I, sont respectivement l'intensité du faisceau optique et l'intensité de saturation.
Cette propriété a permis de démontrer numériquement la stabilisation de 'autopiégeage
des solitons 2-D par Dawes and Marburger en 1969 [19]. L’expérience a été réalisée plus
tard par Bjorkholm and Ashkin en 1974 [50] comme illustré sur la figure 1.8.

FIGURE 1.8 — Premiére expérience montrant [’autofocalisation d’un faisceau par effet Kerr
saturant dans une cellule de sodium. Face de sortie a faible intensité (a) et pour I = T70W/m?

(b).
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Finalement on note que l'avantage principal de cette nonlinéarité est un temps de
réponse qui peut étre tres rapide de 'ordre de femtoseconde.

1.3.1.2 Soliton thermique

Lors d’une irradiation laser d’intensité I, 1’énergie absorbée par le milieu provoque
une augmentation de température qui induit une variation d’indice. Généralement pour
les gaz et les liquides, 'indice de réfraction diminue lorsque la température augmente.
En revanche pour les solides la modification de I'indice de réfraction peut étre positive
(4% > 0) ou négative (42 < 0) selon la structure des matériaux.

L’explication derriére cette modification thermique d’indice est liée au fait que 'indice
de réfraction (la permittivité du milieu) est proportionnel & la densité du matériau. La
dilatation induite par le changement de la température modifie cette densité provoquant
ainsi une variation d’indice de réfraction.

La relation mathématique qui décrit cette variation en régime établi est donnée par la
formule suivante :

dn

avec dn/dT le coefficient thermo-optique, ng l'indice initial du milieu et T} la distribution
de température induite par le faisceau laser. Dans les conditions d’équilibre et dans le
cas d’une irradiation par un faisceau laser continu la variation de température T obéit a
I’équation de la chaleur :

kV2Ty = —al(x,y). (1.5)

avec & la conductivité thermique, V2 I'opérateur laplacien et o le coefficient d’absorption
du matériau.

Les valeurs typiques du coefficient thermooptique varient de 107¢ & 102K ~!. Les
fortes valeurs sont par exemple présentent dans les cristaux liquides. Dans le domaine
de l'optique nonlinéaire 'effet thermique a été observé dans plusieurs milieux. On cite
par exemple 'autofocalisation dans les verres au plomb [51]. La génération des lentilles
cylindriques thermiques dans les solutions (ethanol — colorant) [52] et dans les gaz [53].

Récemment des études ont confirmées que cette nonlinéarité est propice a la génération
de solitons optiques thermiques comme les solitons vortex [54], les solitons dans les milieux
thermiques avec une nonlinéarité périodique [55], ou encore les solitons de gap ' 2D non
locaux [57] (figure 1.9).

1Soliton de gap : c’est un cas particulier des solitons discrets qui existe au bord de la zone de brillouin
associée au réseau périodique [50]
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FIGURE 1.9 — Diffraction discréte en régime linéaire (P=3mW) en sotie d’une fibre micro-
structurée (a) et formation d’un soliton de gap nonlocal grice a leffet thermique (P=100mW)

(b) [57].

Finalement cette nonlinéarité se caractérise par un effet nonlocal c’est a dire que la
variation d’indice est étendue spatialement par rapport a la distribution d’intensité. Cette
nonlocalité est due a la diffusion de la chaleur dans le matériau. Cet effet nonlocal a permis
la démonstration d’un phénomeéne optique encore tres fascinant, le soliton de surface a
'interface entre 1'air et un milieu nonlinéaire thermique [58,59].

1.3.1.3 Soliton dans les cristaux liquides

Les cristaux liquides représentent un état intermédiaire de la matiére qui combine a
la fois les caractéristiques d’un liquide et les propriétés d’un solide cristallin. Malgré que
cet état ait été découvert au 19°™¢ siecle, la plupart des études sont restées théoriques
pendant longtemps. C’est seulement en 1968 qu'un chercheur de RCA (Radio Corpora-
tion of America) met au point le premier dispositif d’affichage a base de cristaux liquides.
Aujourd’hui ces cristaux liquides sont largement présents dans notre vie quotidienne.

Les cristaux liquides se composent de molécules anisotropes c’est a dire de molécules
possédant un tenseur de polarisabilité anisotrope. Un des origines de la nonlinéarité pro-
vient de la tendance des molécules a s’aligner dans la direction du champ électrique d’une
onde optique. En changeant 'alignement des molécules 'onde optique perturbe le ten-
seur de polarisabilité du milieu ce qui entraine une modification de l'indice de réfraction.
L’anisotropie des cristaux liquides se manifeste dans plusieurs propriétés comme, la per-
mittivité électrique, la permittivité magnétique, la conductivité ou encore la biréfringence
optique. Un champ électrique externe E induit un moment dipolaire (p) qui n’est pas
parallele avec la direction du champ. Ainsi, le couple (p x E) tend a tourner les molécules
dans la direction du champ électrique. Cette rotation induite par le dipdle électrique s’op-
pose aux forces élastiques intermoléculaires. L’orientation de chaque molécule est donc
déterminée par ces deux forces opposées.

La biréfringence des cristaux liquides est liée a 'orientation des molécules. Autrement
dit la lumiére incidente sur un cristal liquide modifie le tenseur de permittivité électrique,
menant a une nonlinéarité de réorientation. Parce que ’anisotropie pour un cristal liquide
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est relativement large (du fait de la forme allongée des molécules), la nonlinéarité d’orien-
tation moléculaire peut créer des variations d’indice importantes (An =~ 0.1) pour des
intensités relativement faibles (= 1kW/cm?).

FIGURE 1.10 — Dynamique d’interaction de deux solitons contra-propagatifs espacé de 105um
et de puissance P = 14mW dans un cristal liquide [00)].

Les cristaux liquides les plus utilisés en optique nonlinéaire sont dans la phase néma-
tique qui se caractérise par des molécules diélectriques orientées dans le méme sens. Ces
cristaux se comportent comme des cristaux uniaxes positifs avec un axe optique donné par
I'orientation de la majorité des molécules (I’axe n). Une polarisation linéaire du champ
électrique E selon I’axe n voit I'indice de réfraction extraordinaire n par contre un champ
perpendiculaire & 1’axe n voit un indice de réfraction ordinaire (n, ) moins fort.

En présence d'un champ électrique optique dirigé selon l'axe n, les molécules pré-
orientées par un champ électrique externe Ey du cristal liquide nématique subissent une
rotation angulaire. Cette orientation dans certains cas réduit I’angle entre la direction n et
le champ FEjy dans le plan (k, n), k étant le vecteur d’onde, ce qui provoque une variation
positive de I'indice de réfraction selon I'axe extraordinaire. Cette variation est capable de
contrer la diffraction et d’induire une auto-collimation du faisceau pour former un soliton
spatial. Ces cristaux liquides ne supportent pas seulement les solitons (24+1)D [61-63],
mais ils permettent aussi de controler la direction et le décalage spatial (walk-off ) des
solitons [(4]. Tres récemment 'interaction de deux solitons contra-propagatifs dans ces
cristaux a été étudié expérimentalement [00] (figure 1.10).

On note que les cristaux liquides peuvent également exhiber une nonlinéarité ther-
mique. Cette derniere est défocalisante pour une polarisation extraordinaire et focalisante
pour une polarisation ordinaire ce qui permet l'existence de solitons spatiaux en polari-
sation ordinaire [65,60].
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1.3.1.4 Soliton photoréfractif

Ce genre de solitons étant au coeur de notre étude, nous allons décrire cette classe de
solitons spatiaux ainsi que 'effet photoréfractif en détail. On commence tout d’abord par
une description de l'effet photoréfractif.

Le nom photoréfractif a été adopté pour la premiere fois en 1978 par Glass par
analogie a 'effet photochromatique [67]. L’effet photoréfractif a fait 'objet de recherches
intenses ces dernieres années. Cet effet a été observé pour la premiere fois en 1966 par
Ashkin aux Etats-Unis lors d'une expérience sur le doublage de fréquence dans des cris-
taux de LN. Au départ, il a été considéré comme un effet qui perturbe I’homogénéité des
cristaux et a donc été indésirable pour certaines applications nonlinéaires. Quelque temps
apres il a été découvert que certains cristaux photoréfractifs comme le niobate de lithium
par exemple peuvent retrouver leurs propriétés initiales en augmentant leur température
au dela de 200°C [68]. Par ailleurs il a été démontré que 'effet photoréfractif peut étre
augmenté ou diminué par dopage avec certaines impuretés. Ainsi ’ajout de magnésium
permet de diminuer 'effet photoréfractif [09] alors que le dopage fer augmente la nonli-
néarité photoréfractive [70].

L’effet photoréfactif est caractérisé par :

e Une activité & faible intensités (qq mW/cm?).

Une sensibilité dans une large bande spectrale.

Un temps de réponse long qui varie de quelques microsecondes a quelques minutes.
e Un effet mémoire.

Ces propriétés ont permis la réalisation de mémoires holographiques [653, 71], 'obten-
tion de la conjugaison de phase [72,73] ou encore la photo-induction de guides d’onde [74].

«a Principe de l’effet photoréfractif

L’existence de l'effet photoréfractif nécessite la présence d’impuretés dans le ma-
tériau. Ces impuretés constituent des centres donneurs et accepteurs.

Si on éclaire un échantillon photoréfractif avec un faisceau laser focalisé des porteurs
libres (électrons et/ou trous) issus des impuretés sont libérés par photogénération. Ces
charges mobiles présentent dans la bande de conduction peuvent se déplacer grace au dif-
férents mécanismes de transport tels que la diffusion, un champ électrique ou encore I'effet
photovoltaique. Les charges libres électrons (et/ou trous) peuvent se combiner avec les
impuretés ionisées créant ainsi une distribution de charges. Cette inhomogénéité spatiale
de charges donne un champ électrique interne (champ de charge d’espace) qui provoque
une modification d’indice de réfraction via 'effet électro-optique linéaire.
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FIGURE 1.11 — Principe de effet photoréfractif appliqué a un éclairement localisé dans le LN.
(a) distribution d’intensité, (b) photo-génération, déplacement et recombinaison des électrons
libres, (c) distribution de charges photo-induite, (d) champ de charge d’espace photo-induit et
(e) la modulation d’indice provoqué par Ueffet électro-optique linéaire.

La figure 1.11 résume les différentes étapes de 'effet photoréfractif dans le cas d'un
matériau électro-optique avec un champ électrique externe appliqué. les électrons repré-
sentent les charge libres et les impuretés sont les centres donneurs. Ce cas est applicable
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au LN.

L’idée du soliton photoréfractif induit dans un matériau photoréfractif soumis a un
champ électrique externe a été formulé pour la premiere fois en 1992 [75,76] et confirmé
expérimentalement un an plus tard [74]. Depuis, plusieurs catégories de solitons photoré-
fractifs ont été démontrés comme par exemple le soliton en régime quasi-établi, le soliton
écran, le soliton photovoltaique ou encore le soliton discret.

Le soliton en régime quasi-établi existe dans un milieu photoréfractif pendant
une fenétre temporelle finie [71]. Ce soliton a été prédit et observé [74,75] dans les deux
configurations brillante et noire unidimensionnelle et bidimensionnelle [34,74].

La qualité des guides qu’ils induisent ces solitons ont été étudies en premier par Morin
et al. [77]. Il a été montré qu'un soliton noir 1-D formé a 457nm est capable de guider
d’autres longueurs d’onde (633nm et 1319nm). Récemment cette propriété a été validée
pour les solitons spatiaux brillants 2-D [78,79].

Le soliton écran doit son existence grace au contrdle de la réponse nonlinéaire pho-
toréfractive par une illumination homogene du milieu. Dans le régime quasi établi au dela
du régime soliton la modulation d’indice s’élargie a cause d’une accumulation de charges
sur les bords du faisceau confiné ce qui provoque I'élargissement du faisceau. Lorsqu’on
éclaire uniformément un cristal photoréfractif, les charges qui s’accumulaient sur les bord
circulent dans le cristal ce qui permet a la modulation d’indice de rester constante une le
fois le maximum de focalisation est atteint [30-33].

Ce genre de soliton a été observé dans différentes configurations. Ils ont été observés
sous les formes brillantes [30,81] et noires [¢1] et dans différent cristaux photoréfractifs tel
que le SBN [85], BaTiOj3 [30] et plus récemment dans le LN [87], dans le semiconducteur
InP [3%,89] ou encore dans les milieux centrosymétriques [90,91].

Ce genre de soliton a été utilisé pour I'observation d’effets surprenants comme, le so-
liton spirale [92], la fusion de soliton [93], coupleurs reconfigurables [91], ou encore afin
d’optimiser l'efficacité de la génération de seconde harmonique [95].

Le soliton photovoltaique exploite I'effet photovoltaique (PV) présent dans certain
cristaux photoréfractifs comme, le LN, le BaTiOs, ou encore LiTaOs. Cet effet permet
de s’affranchir de 'application d’'un champ électrique externe car il permet de déplacer
les charges libres selon un axe privilégié par un simple éclairement. Dans le LN le courant
photovoltaique donne un effet défocalisante ce qui est adapté a la formation de solitons
noirs [90,97]. Ce courant dépend des impuretés présentent dans la maille cristalline du
matériau. Une augmentation de certaines impuretés (par exemple le fer) méne a un effet
photovoltaique plus fort. On note que le soliton photovoltaique brillant a également été
observé utilisant un cristal de Cu :KNSBN qui donne un effet photovoltaique focalisant
95].

On peut noter également que le courant photovoltaique peut étre compensé et méme
dépassé en appliquant un champ électrique externe [99].
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Le soliton discret existe dans un réseau périodique photo-induit par I’effet photoré-
fractif.Les expériences ont été effectuées dans la premiere bande de la zone de Brillouin [39)]
ou la diffraction normale est équilibrée par une non-linéarité focalisante et également au
bord de la premiere bande ou la diffraction est anormale et peut étre contrebalancée
par une non-linéarité défocalisante donnant naissance aux solitons spatiaux discrets de

gap [100].

Les solitons photoréfractifs ont permis de nombreuses démonstrations fondamentales
mais les applications pratiques sont encore inexistantes. Ces solitons spatiaux pourraient
cependant servir a réaliser de 'adressage, du routage tout-optique a l'aide d’effets nonli-
néaires rapides tel que 'effet Kerr ou encore des circuits optiques au coeur de matériaux a
I’aide d’effets nonlinéaires plus lents tel que 'effet photoréfractif. Dans la suite du chapitre
nous allons nous attarder sur les capacités des solitons photoréfractifs pour I'induction
des guides d’onde.

1.4 Solitons spatiaux photoréfractif comme technique
d’induction

Les solitons spatiaux photoréfractif offre un moyen simple et efficace pour I'induction
de guides optiques. Les solitons noirs nécessitent un traitement particulier pour mettre en
forme le faisceau d’inscription soit par une lame de phase, par un masque ou encore par
un hologramme de phase. La génération de ces solitons est intéressante dans les milieux
photovoltaiques défocalisants. Les solitons brillants réclament généralement un champ ap-
pliqué en revanche aucun traitement particulier du faisceau d’induction n’est nécessaire.
Ci-dessous on expose ces deux solitons avec leurs méthodes d’induction.

1.4.1 Solitons spatiaux noirs

La génération d’un soliton spatial noir est réalisée par un faisceau particulier (fig.
1.12a) présentant une discontinuité d’intensité en son centre. L’intensité de ce faisceau est
nulle en son centre.

L’obtentions de ces faisceaux nécessite de produire un saut de phase de 7 au centre d’un
faisceau gaussien ce qui peut-étre réalisé expérimentalement par divers moyens comme,
une lame demi-onde convenablement taillée ou encore un miroir présentant une marche
de hauteur \/4. Avec une lentille convergente le faisceau est focalisé sur la face d’entrée
du cristal (voir figure 1.12a), en régime linéaire la diffraction naturelle est visible en
sortie (fig. 1.12b ). Dans le cas de solitons noirs la nonlinéarité photoréfractive doit étre
défocalisante, soit en appliquant un champ électrique externe de sens opposé, soit en
utilisant les matériaux qui se caractérisent par un champ photovoltaique défocalisant.
Cette nonlinéarité photoréfractive défocalisante meéne a une baisse d’indice de réfraction
dans les régions éclairés ce qui se traduit par un élargissement des zones éclairées et ainsi
un rétrécissement de la bande sombre qui s’oppose a la diffraction (fig. 1.12¢).
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FIGURE 1.12 — Induction d’un guide d’onde 1D par un soliton spatial noir 1D [97].

La dynamique de focalisation forme donc un guide d’onde 1-D a la place de la zone
sombre. Grace a l'effet mémoire de 'effet photoréfractif ce guide reste dans le matériau
de longue durée (figure 1.12e).

----- Diffraction
—— Soliton

7

y)

FIGURE 1.13 — Induction d’un guide d’onde 2D par un faisceau vortex [101].

Les soliton noirs existe également en 2D mais il réclame 'utilisation de faisceaux vor-
tex. La figue 1.13 présente un exemple de soliton noir 2-D. Le vortex initial est obtenu en
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éclairant un hologramme de phase ce qui permet de coder la singularité de phase carac-
téristique du vortex [35, 101]. Un guide 2-D peut ainsi étre fabriqué.

1.4.2 Solitons spatiaux brillants

Les solitons brillants nécessitent une nonlinéarité photoréfractive focalisante qui per-
met d’induire une modulation d’indice positive. La figure 1.14 montre la formation d'un
soliton spatial brillant en appliquant un champ électrique externe.

..... Diffraction
—— Soliton

FIGURE 1.14 — Induction d’'un guide d’onde 2D par un soliton spatial brillant 2D.

Lorsque le soliton spatial brillant est formé un guide d’onde reste "mémorisé" dans le
matériau méme si la nonlinéarité n’est plus présente par exemple en enlevant le champ
appliqué.

Dans 'exemple de la figure 1.14d 'onde de lecture de faible intensité est bien guidée
avec tres peu de pertes dans le guide photo-induit.

On peut donc retenir que les solitons spatiaux brillants 2-D peuvent trés bien convenir
comme technique d’induction de circuits optiques 3-D.

1.4.3 Composants photo-induits par les solitons photoréfractifs

L’étude de ces solitons spatiaux (noirs et brillants) a donné des résultats tres inté-
ressants. Des composants passifs et actifs ont été réalisés dans notre laboratoire dans
des échantillons de LN. Pour les composants passifs on recense la réalisation de guides
comportant des virages a 90" (fig. 1.15a), 'induction de jonctions 1 vers 4 (fig. 1.15b) ou
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encore de guides courbes (fig. 1.15¢).

0.5mm

|«

""" 10mm

Entrée Diffraction

(a) Guide 2-D avec double réflexion (b) Jonction 2-D 1vers 4

-

()

(c) Guide courbe 2-D

FIGURE 1.15 — Ezemple de structure généré par solitons brillant dans LN : (a) guide d’onde
optique comportant deux virages a 90° [102], (b) jonction 1 vers 4 [103] et (¢) guide courbe [10/].

Comme exemple de guides actifs photo-induits on peut citer le doublage de fréquence
[105] et les guides dopé Erbium [87]. La plupart des résultats ont été obtenus dans des
cristaux de LN, un matériau tres utilisé dans I'industrie photonique grace aux excellentes
qualités optiques qu’il offre.

Une étape importante pour exploiter ces structures est de trouver un moyen pour
fixer les structures photo-induites passives. Par ailleurs pour les guides reconfigurables on
cherche a diminuer le temps de réponse. Ce dernier point a été abordé en 2001 par Chen
et. al. qui ont montré que la réduction du LN stoechiométrique améliore sensiblement le
temps de réponse de la nonlinéarité photoréfractive, qui atteint un temps de réponse de
100ms a A = 532nm avec une intensité de 1.6 x 10*WW/m? [100].

Une nouvelle méthode d’induction des guides d’ondes 2-D dans des cristaux de SBN
utilisant une illumination latérale (fig. 1.16) a été exposée [107]. Cette méthode se carac-
térise par la possibilité de créer des guides d’ondes reconfigurables et de formes ajustables.
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lllumination
de contréle 2

e ¢

FIGURE 1.16 — Schéma de photo-inscription de guides 2-D dynamiques et reconfigurables utili-
sant Uillumination latérale. Eclairement de controle (faisceaur verts) et faisceau sonde (faisceau
rouge) [105].

1.5 Conclusions

Si a lorigine de sa découverte 'effet photoréfractif était pergu comme un effet néfaste
nous avons choisi de controler cet effet afin de pouvoir créer des circuit optiques 3-D en
utilisant les solitons spatiaux brillants comme technique d’induction dans le LN. Toutefois
jusqu’a ici pour générer des solitons spatiaux brillants un courant d’entrainement généré
par une tension externe était utilisé. Or 'application de haute tension nécessite un dé-
pot d’électrodes et leurs protection pour éviter les claquages électriques. Cette technique
atteint rapidement ces limites pour la génération des guides d’ondes sur de longues dis-
tances ou dans des matériaux de grandes épaisseurs. Face a ces contraintes, s’affranchir
de l'application d’un champ électrique externe est plus que souhaitable.

Nous proposons dans le suite d’utiliser 'effet pyroélectrique pour remplacer le champ
appliqué. En effet il a été démontré que cet effet permet de générer dans des milieux
ferroélectriques caractérisés par une polarisation spontanée comme le LN des tensions
électriques importantes. Cet effet semble convenir pour la génération des solitons spa-
tiaux brillants. La validation de cette nouvelle technique d’induction serait plus versatile
pour I'induction de guides d’onde. Cette technique ne réclame aucun traitement particulier
de I’échantillon, le controle de la nonlinéarité étant effectué par un simple échauffement
de I’échantillon.

Le prochain chapitre est consacré a la description du matériau au centre de nos travaux,
le LN.
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Chapitre 2

Propriétés du niobate de lithium

Dans ce chapitre nous allons commencer par présenter les caractéristiques du niobate
de lithium utilisé dans nos expériences. On va détailler en particulier deux de ses proprié-
tés : la ferroélectricité et la pyroélectricité. Les propriétés qui donnent naissance a 'effet
photoréfractif seront ensuite exposées.
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2.1 Le niobate de lithium, un matériau pour I’'indus-
trie de 'optique moderne

De nos jour, I'optoélectronique en générale et I'optique intégrée en particulier doivent
leur existence a l'industrie des télécommunications. Depuis plusieurs années maintenant
le développement de la technologie de la fibre optique n’a cessé de s’améliorer, des débits
records sont battus de jour en jour. Face a cette course pour aller toujours plus loin dans
la capacité de transmission, aujourd’hui plus que jamais, la circuiterie optique impose
son indispensabilité. La demande pour réaliser un traitement tout optique de l'informa-
tion et une connectique optique pousse les scientifiques a chercher des matériaux capables
de réaliser ces taches afin de remplacer tous les composants électroniques. Le LN avec
ses diverses caractéristiques se présente comme le meilleur candidat pour répondre aux
besoins actuels et futurs dans le domaine des télécoms. Ce cristal permet la réalisation
de composants qui ont révolutionnés I'optique contemporaine, comme les guides d’ondes
de surface, les modulateurs électro-optiques ou, encore plus fascinant, les composants a
bandes interdites fabriqués grace a des gravures submicroniques qui pourraient déboucher
a la réalisation de lasers sans seuil, de nanocavités...

Avec I'ambition de participer et de contribuer a ce développement, nos travaux se
penchent sur la réalisation de circuits optiques tridimensionnels composés de guides d’ondes
générés au coeur du matériau et a la surface. Ces circuits seront réalisés par photo-
induction c’est-a-dire par écriture directe a 1'aide d’un faisceau laser de guides d’ondes.
Plus spécifiquement nous utiliserons des solitons spatiaux brillants. Leurs propriétés in-
trinseques rendent ces solitons attractifs pour ces applications.

Dans ce chapitre nous allons exposer les caractéristiques du LN ainsi que les différents
effets nécessaires a la génération des solitons spatiaux brillants.

2.1.1 Les caractéristiques du niobate de lithium

Le LN est un cristal monocristallin artificiellement élaboré par le processus de Czo-
chralski [109]. Cette technique développée aux années 60 consiste a faire un tirage a partir
d’un germe monocristallin au contact d'un bain contenant du LiOy et du NbOy en fu-
sion. Cette méthode de croissance permet la fabrication de cristaux trés homogenes avec
d’excellentes qualités optiques méme lorsque le poids des cristaux atteint plusieurs kilo-
grammes.

Aujourd’hui la maitrise de cette technique de croissance et des procédés de dopage
avec différents matériaux (Fe, Er, MgO, et bien d’autres) ont fait de ce matériau une in-
dustrie tres lucrative. Plusieurs dizaines de tonnes de LN sont produites par an. Le succes
de ce diélectrique est di essentiellement a ces diverses propriétés qui font de ce cristal un
matériau roi dans I'industrie photonique et de I'acousto-optique. Le tableau de la figure
(2.1) expose les principales caractéristiques de niobate de lithium avec les différentes ap-
plications engendrées ou potentielles.
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Spécifications

Température de Curie (°C)
Température de Fusion (°C)
Constante diélectrique

Densité (g/cm?)

Dureté (échelle Mohs)
Coefficient pyroélectrique
(C/°C/m?)

Coefficient thermique (/°C)

Conductivité (Q m)"' a 25°C
Coefficient piézoélectrique
(C/m?) a 25°C

Polarisation spontanée
(Clem?)

Champ coercitif (kV/cm)
Processus de croissance
Rapport [Li]/[Nb] (mol %)

Spécifications

Transparence (um)
Non linéarité (pm/V)
pour A =1.06 pm

Coefficients électro-optiques

(pm/V)
Indice de réfraction
Homogénéité optique

Effet photoréfractif (W/cm?)

Champ photovoltaique
(kV/cm)

Absorption (/cm)
A=10.532 pym

Dépend de I’intensité optique

Valeurs Application

1150

1260
e"=85 &°=28.7 libre
e'"'=44 £°=279 serrer

4,65

5
-8.3x10° Détecteurs thermiques

dn/dT=3.3x 10°
dn/dT =37 x 10

1 0— 13
e”=3.76 e’ =0.23 Capteurs interdigités
e?=243 e*®=1.33 Réseaux acousto-optiques
71 PPLN
210 PPLN
Czochralski

0.99 (stoichiometrique)
0.94 (congruent

Valeurs Application
0.35-5 Télécommunication
d,=3,d,,=5,d;,,=33; Les oscillateurs
paramétriques

r3; = 30.9, 1;,= 9.6,
I, =6.8,15,=32.6
n, = 2,2866, n. = 2,2028

Modulateurs électro-optiques

on ~5-10°
I>10° (longueur d’onde Mémoires Holographiques,
visible) réseaux de Bragg et solitons

Mémoires Holographiques,
réseaux de Bragg et solitons

0=0.01 (Pol extraordinaire)
o =0.015 (Pol ordinaire)

FIGURE 2.1 — Caractéristiques physiques et optiques du niobate de lithium

2.1.2 La structure cristalline du niobate de lithium

Le LN dans sa phase ferroélectrique est noncentrosymétrique puisqu’il appartient au
groupe spatial de symétrie rhomboédrique (R3C) de groupe ponctuel (3m). Cependant
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pour des températures supérieures a la température de Curie (T.) le cristal rentre dans sa
phase paraélectrique, et devient centrosymétrique. Dans cette phase le niobate de lithium
est constitué d’un empilement de plans d’oxygenes tous perpendiculaires au méme axe,
baptisé I'axe C. Les ions niobium (Nb°") se logent au centre d'un octacdre d’oxygene
(O?7) (deux couches ternaires d’oxygene) alors que les ions lithium (Li*) sont insérés
au centre d’'un triangle d’oxygene (fig. 2.2a). On note que la direction de I'axe C est
déterminée par la position des ions de niobium Nb°") et de lithium (Li*) par rapport
au couches d’oxygenes (O7). En refroidissant la maille cristalline se contracte réduisant
ainsi I’espace des ions lithium et niobium au centre des atomes d’oxygenes. Ceci provoque
un décentrage des ions Nb®T et Lit qui se retrouvent légérement décaler du centre des
couches d’oxygenes (fig. 2.2b). Ce déplacement selon la direction de I’axe C est a l'origine
de la polarisation spontanée du matériau .

a) b)
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FIGURE 2.2 — La phase paraélectrique (a) et la phase ferroélectrique (b) de niobate de lithium
(LiNbOs3)

Enfin le sens de I'axe C est déterminé par 'application d’'un champ électrique de
quelques V/cm lors du passage par T. durant le processus de croissance. Ceci permet au
matériau d’étre constitué par une structure monodomaine avec une polarisation dirigée
dans une direction unique.

2.1.3 Les différentes compositions de niobate de lithium

La structure cristalline du LN souffre d'une non stoechiométrie, ce qui induit des
défauts et des impuretés qui modifient la structure idéale de ce matériau. Le caractere
tres ionique des ions de lithium les rendent moins liés au cristal que les ions de niobium ce
qui explique un déficit dans la concentration de lithium dans le matériau. La composition
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du cristal synthétisé est caractérisée soit par le rapport des concentrations entre le lithium
et le niobium (R = [Li]/[Nb]) soit par le pourcentage de la concentration de lithium ou
du niobium ¢p;ounp=[Li ou Nb]/([Li]+[Nb])) dans le matériau.

La composition la plus utilisée est une composition congruente ou la concentration de
lithium varie entre 48,35 % et 48,68 % [110-112].

La composition stoechiométrique correspond & une concentration de 50 % de lithium
c’est a dire qu’il y a autant de lithium que de niobium dans le cristal.

Dans la pratique une composition de 50% de lithium et 50% de niobium est difficile
a obtenir. Ainsi des cristaux de LN stoechiométriques ne sont pas souvent utilisés. La
courbe de la figure 2.3 donne la relation entre le pourcentage de la concentration molaire
en lithium dans le cristal X, et dans le bain X,,.

50,0

B Pordw {1992} [
< Polgar (1997)

12,5 4

T T T |. T I T I T I T I T I T I T I T I T I T
5 4B 4T 43 43 50 51 52 583 54 85 56 57 58 83

leaf % Li 0

FIGURE 2.3 — La relation entre la concentration de lithium dans le bain X,,, et dans le cristal

Xe [110,117]

D’apres cette courbe on constate que pour les compositions congruentes, la quantité de
lithium dans le bain est quasiment la méme que celle obtenue dans le cristal a 1’état solide.
En revanche pour les compositions stoechiométriques, on remarque qu’une concentration
de 50 % de lithium dans le bain ne permet pas d’obtenir un cristal stoechiométrique une
fois le processus de croissance achevé. Pour enrichir le cristal en lithium il faut mettre
donc dans le bain de départ plus de lithium que de niobium comme illustré dans la figure
2.3.

Une autre technique existe pour réaliser des cristaux LN stoechiométrique, elle consiste
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a ajouter dans un bain congruent (48.35 % de lithium) de I'oxide de potassium (6 %), ce
qui permet d’augmenter la contenance en lithium dans le cristal [113].

2.2 La ferroélectricité et la polarisation spontanée

La ferroélectricité est la capacité de certains matériaux a posséder une polarisation
spontanée (moment dipolaire permanent) non volatile, méme en absence d'un champ
électrique externe. Pour le LN la polarisation spontanée est donnée par I'ensemble des
dipoles élémentaires de la maille cristalline intégrés dans le volume du cristal. Si la somme
de ces moments est non nulle en absence d’'un champ électrique externe on dit que le
matériau se caractérise par une polarisation spontanée. Cette propriété nécessite que la
structure des matériaux soit mono ou poly cristalline. La polarisation des ferroélectriques
résulte de la transition structurelle d'une phase paraélectrique a haute température pour
laquelle la symétrie est élevée vers une phase ferroélectrique a basse température pour
laquelle la symétrie est faible, cette température de transition est nommeée température
de Curie (T.). La polarisation rémanente de ces milieux peut changer de signe sous 'action
d’un champ électrique appliqué de sens inverse a celui donné par les moments dipolaires
et dont la valeur est supérieure a la valeur du champ interne a polarisation nulle, appelé
champ coercitif voir figure 2.4.

La polarisaiton La polarisation
€lectrique spontanée P,

La polarisation

rémanente P \

Le champ coercitif E,

N\

Le champ
électrique

FI1GURE 2.4 — Cycle d’hystérésis d’'un matériau ferroélectrique

Ces matériaux se comportent aussi comme des isolants de forte constante diélectrique.
La permittivité relative de ces matériaux varie en fonction de la température selon la
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relation Curie-Weiss :
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(2.1)

avec C et T, sont respectivement la constante et la température de Curie. La courbe de

cette variation est représentée sur la figure 2.5.

Permittivité relative ¢,

/Tc

Pointde Curie

Température

FIGURE 2.5 — Variation de la permittivité diélectrique en fonction de la température

En résumé les caractéristiques principales de la ferroélectricité sont : la forte constante
diélectrique, la polarisation spontanée, la polarisation rémanente et le champ coercitif. Ces
dernieres caractéristiques sont mises en évidence dans le cycle d’hystérésis d’un composant

ferroélectrique décrit sur la figure 2.4. Ce cycle représente ’évolution de la polarisation
d’un ferroélectrique en fonction du champ électrique appliqué.

L’inversion possible de la polarisation spontanée a permis le développement des mé-
moires non volatiles [114] et les diodes optiques [115]. Par ailleurs grace a la présence de
coefficients d’ordre impairs dus a la non-centrosymétrie de la maille a permis aux ma-
tériaux ferroélectriques d’avoir une grande diversité d’applications. On peut citer a titre
d’exemple : l'effet électro-optique pour la réalisation des modulateurs électro-optiques
pour les télécommunications modernes, 1'effet piézoélectrique pour des filtres RF, le dou-
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blage de fréquence ou encore 'effet pyroélectrique pour les détecteurs IR.

Finalement, aujourd’hui encore, la ferroélectricité suscite toujours I'intérét des scien-
tifiques. Récemment, en 2009 une équipe francaise a réussi a résoudre deux inconvénients
des mémoires ferroélectriques (faible densité de stockage et destruction des données no-
tamment lors de la lecture) en combinant deux effets physiques, la ferroélectricité et 'effet
tunnel. Ce mariage a permis d’observer que l'orientation de la polarisation modifie le pas-
sage d'un courant au sein du matériau. Ceci permet de lire de fagon non destructive 1’état
de polarisation, donc le contenu de I’élément mémoire [116].

2.3 La pyroélectricité

Nous allons détailler ici une propriété importante pour la suite de notre travail : La
pyroélectricité.

2.3.1 Introduction et histoire

En général tous les matériaux subissent une petite variation de leurs dimensions lors-
qu’ils sont soumis & des contraintes extérieures (champ électrique, contrainte mécanique,
ou variation de température). Selon la structure cristalline du matériau ce petit change-
ment de dimension peut engendrer un changement de la polarisation électrique interne
du milieu et provoquer différents effets.

La plupart des matériaux qui se caractérisent par ces effets sont des matériaux polaires
(cristal ou cristallite) c’est a dire que leur réseau cristallin se compose d’ions positifs et
d’ions négatifs. La symétrie de la maille élémentaire ou primitive de ce réseau cristallin
est le facteur déterminant de la nature du cristal et des effets qui peuvent se manifester
(piézoélectricité, pyroélectricité ou encore effet électro-optique).

La figure 2.6 montre une classification des cristaux en fonction de leurs propriétés
piézoélectriques, pyroélectriques ou ferroélectriques. On constate que si tous les ferro-
électriques possedent des propriétés pyroélectrique, la condition indispensable est une
symétrie non-centrosymétrique de la maille cristalline.

Dans le mot pyroélectrique le préfixe pyro signifie feu en grec, la pyroélectricité est en
effet la génération d’électricité par la chaleur. Cet effet est réversible : en appliquant un
champ électrique sur certains matériaux on obtient une élévation de température. Cet effet
est connu sous le nom d’électrothermie ou électrocalorie [117]. Bien que des matériaux
pyroélectriques artificiels aient été concus, 'effet a été tout d’abord découvert dans des
matériaux naturels. L’effet pyroélectrique est également présent dans les os et les tendons
[118] et méme dans les tissus des plantes [119]. Finalement si 'effet pyroélectrique n’est
pas présent dans tout les matériaux solides on peut le décrire en revanche comme étant
probablement une des propriétés physiques basiques qui existe dans tous les organismes
vivants.
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32 classes cristallines

21 non

11 centrosymétriques R
centrosymétriques

Non piézoélectriques 20 piézoélectriques 1 non piézoélectrique

. . 10 non
10 pyroélectriques pyroélectriques et

non ferroélectriques

Non ferroélectrique Ferroélectriques

FIGURE 2.6 — Hiérarchisation des classes cristallines

e Fenétre historique.

L’effet pyroélectrique a été découvert pour la premiere fois dans la tourmaline
(matériau minérale naturel) en 314 AJC par le philosophe grec Theophraste. Cette pierre,
appelée Lyngourion, avait la propriété d’attirer la paille, des copeaux de bois et méme
des métaux, une fois chauffée par la lumiere de soleil ou d’autres sources de chaleur. Les
premieres attentions de cet effet ont été pour des vertus médicinales mais également pour
des utilisations magiques. Deux mille ans apres, en pleine révolution scientifique, 'intérét
de la communauté scientifique pour ces propriétés a soudainement augmenté. Beaucoup
de travaux ont été réalisés afin de comprendre et de tirer partie de ces cristaux pyroélec-
triques. D’ailleurs les conclusions données par Jean-Mothee Gaugain (19 eéme siécle) sur
le comportement de la tourmaline lors d'un cycle de chauffage et de refroidissement sont
encore les bases de I'interprétation thermodynamique des cristaux pyroélectriques.

1. La quantité totale d’électricité produite par le cristal de tourmaline dépend unique-
ment de la variation de température.

2. Avec la méme variation de température, la quantité d’électricité produite durant le
cycle du chauffage est la méme que celle produite dans la phase de refroidissement,
mais avec une charge de signe opposée.

3. La quantité de charge produite est proportionnelle a la surface de 1’échantillon et
indépendante de son épaisseur.
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En 1824 le mot "pyroélectrique" a été prononcé pour la premiere fois par Brewster.
Quelques années plus tard la théorie de I'effet pyroélectrique a été formulée tout d’abord
par W. Thomson (Lord Kelvin) en 1878 et développée ensuite par Voigt en 1897 en enfin
par Born basée sur ses fameuses dynamiques de la maille cristalline en 1921 et 1928.

Finalement la dépendance de la polarisation intrinseque du milieu aux contraintes
extérieures a donné naissance en plus de la pyroélectricité (utilisée aujourd’hui dans la
plupart des détecteurs thermiques) a la ferroélectricité et a la piézoélectricité. Ces effets
ont depuis trouvé de nombreuses applications dans le monde moderne.

2.3.1.1 La pyroélectricité : description schématique et théorique

Les molécules qui composent les structures pyroélectriques dites polaires, possedent
un moment dipolaire permanent. Ce moment est orienté de tel maniere a ce que toutes les
terminaisons positives des dipdles soient dans une direction et les terminaisons négatives
soient dans la direction opposée. Cet alignement des dipdles coincide avec 'axe optique
privilégié du cristal.

La pyroélectricité est donc la capacité de certains cristaux a développer une variation
de leur polarisation spontanée (variation de moment dipolaire par unité de volume) quand
ils font I'objet d’une variation de leur température. Ce changement de polarisation induit
une différence de potentiel temporaire entre certaines faces du cristal qui tend a disparaitre
apres le temps de relaxation diélectrique. Cette variation est détectable sous forme d’un
courant électrique appelé courant pyroélectrique et également sous forme d’une tension
appelé tension pyroélectrique. A température ambiante, la polarisation électrique interne
d’un matériau pyroélectrique ne se manifeste donc pas, car celle-ci est compensée par des
charges libres qui sont présentes a la surface du cristal par conduction a travers le cristal
et/ou en provenance de l’environnement extérieur au cristal.

Il faut noter que si le cristal pyroélectrique est chauffé non uniformément, par exemple
en appliquant un gradient de température au sein de 1’échantillon, le matériau développe
aussi une contrainte mécanique. En revanche si 1’échantillon est chauffé d’'une maniere
uniforme (condition hydrostatique) le terme de la contrainte mécanique s’annule.

Puisque la pyroélectricité est liée a la variation de la polarisation spontanée dans
les matériaux polaires a cause de variation de température, certains matériaux pyroélec-
triques sont également ferroélectriques comme par exemple le LN. Dans ce cas le caractere
pyroélectrique du matériau existent dans la phase ferroélectrique qui se situe en dessous
de la température de Curie (Tc=1210°C pour le LN) pour laquelle les faces du matériau
sont électriquement chargées. Au dela de cette température la polarisation spontanée est
nulle et le matériau est dans sa phase paraélectrique. Dans cette phase, le cristal est non
polaire et ainsi aucun effet pyroélectrique ne se manifeste dans le matériau.

La figure 2.7 montre la variation de la polarisation spontanée P, en fonction de la
température pour une transition de phase de deuxieme ordre. Dans la phase ferroélectrique
la polarisation spontanée diminue lorsque la température augmente puis s’annule a la
température de Curie (T.). Au dela de cette température le matériau rentre dans sa
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phase paraélectrique ou la polarisation spontanée est nulle (moment dipolaire nul) en
fonction de la température.

Polarisation spontanée Ps

/I'c Température

Pointde Curie
FIGURE 2.7 — Variation de la polarisation spontanée en fonction de la température

En général la variation de la polarisation spontanée est mesurée par la détection du
flux de charges de compensation qui provient des électrodes déposées sur les faces per-
pendiculaire a 'axe C du milieu.

e Description schématique de l’effet pyroélectrique dans le LN

Dans la phase ferroélectrique a température ambiante un cristal ferroélectrique py-
roélectrique dans son état d’équilibre a sa polarisation spontanée P, compensée par des
charges extérieures de surface de densité n (|n|=|Ps|). Dans le cas du LN ces charges sont
négatives sur la face +C et positives sur la face -C (voir fig.2.8a).

Si on augmente la température du LN une diminution des charges négatives liées de
surface sur la face -C et des charges positives liées de surface sur la face +C se produit.
Ce déséquilibre de densité de charges dans le cas d'un circuit ouvert génere un champ
pyroélectrique AE), transitoire qui peut étre compensé de deux manieres différentes.
Des charges libres peuvent provenir d'un courant interne (fig.2.8b), dans ce cas le retour
a 'équilibre se fait apres quelques heures voir méme quelques jours en fonction de la
conductivité du LN.
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AT=0 AT>0

Conduction E
diélectrique o

-C

Charges liges

INIVANZ NN

AE,=E, — Epy>0

Tnae= Tt AT

*C (0
c

-C

+ +

AE,=E, —E,=0

FIGURE 2.8 — Comportement d’un cristal pyroélectrique soumis d une variation de température
AT. E. champ de compensation di au charges libres, E;n: champ did a la polarisation spontanée
et AE,, champ pyroélectrique.

Le temps de déclin du champ pyroélectrique interne est en effet donné par ’équation
suivante.

T=¢/o (2.2)

avec € la permittivité diélectrique et o la conductivité du matériau. Ce temps appelé
constante diélectrique caractérise le temps mis par les charges libres dans le milieu pour
atteindre les surfaces du cristal. Ces charges libres viennent donc augmenter les charges
liées de surface. Le retour a ’équilibre se fait quand toutes les charges liées de surface
compensent les charges libres de surface voir figure 2.8c.
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L’autre mécanisme de compensation du champ interne au cristal peut provenir du
champ extérieur au cristal (fig.2.8b). Ce champ électrique externe appelé champ d’ionisa-
tion pyroélectrique E; est dirigé de la surface du cristal vers I'extérieur sur la face -C et de
I’entourage du cristal vers la surface sur la face +C pour 'exemple de la figure 2.8. Si ce
champ est élevé (AT important) il permet un retour rapide a ’état d’équilibre en quelques
secondes ou quelques minutes apres la stabilisation de la température du matériau. En
effet le champ d’ionisation du milieu extérieur peut-étre atteint, ce qui permet d’ioniser le
milieu qui entoure le cristal. Cette ionisation se traduit par une attraction des électrons
sur la face -C et par une attraction des charges positives sur la face +C. Les ions rentrent
également dans le processus d’équilibre. [120-124].

Le milieu entourant le cristal joue donc un réle trés important dans le temps de re-
laxation puisque selon la valeur de la pression [125] et la nature des gaz qui entourent le
cristal [120] le temps de relaxation varie de quelques secondes dans un environnement tres
susceptible a l'ionisation a quelques jours dans le vide absolue ou le champ d’ionisation
est infini. Dans ce cas la compensation sera dominée par la conduction interne au cristal.

Finalement on note que dans le LN pour des températures supérieures a 200°C la
conductivité o devient importante et domine la compensation par les charges extérieures

[127].

e Description théorique de l’effet pyroélectrique

Le changement de température du cristal produit un certain nombre d’effets électriques
englobés sous le nom de la pyroélectricité. Ces effets dépendent des contraintes ther-
miques, mécaniques et électriques sur le cristal. La variation de la polarisation spontanée
P, induite dans le cristal en fonction de la température T a contraintes s et champ élec-
trique E constants est défini par [128] : :

or, _(oR\ (9P, de
T gs \OT )y, \0e ) \OT) " (2.3)

e représente la déformation mécanique. Le premier terme de ’équation est appelé effet
pyroélectrique primaire ou coefficient pyroélectrique réel. Il est associé au changement de
la polarisation en fonction de la température quand les dimensions du cristal sont fixes. La
seconde composante résulte de la déformation du cristal. Ainsi on peut écrire le coefficient
pyroélectrique primaire p; comme [129, 130] :

0P,

= (2.4)

y4

et le coefficient pyroélectrique secondaire ps comme [129, 130] :
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= 0P, @ — OP; @ % =d 25
P2=1\"5¢ o \OT )y~ \0s ), \0e),,\oT ), ~ o (2:5)

)

Le coefficient pyroélectrique secondaire est dii essentiellement a la contribution de
la déformation thermique et de la piézoélectricité. d, ¢ et o sont respectivement les co-
efficients de piézoélectricité, d’élasticité et d’expansion thermique qui caractérisent les
cristaux. Cette composante s’annule si le cristal ne peut pas changer de dimension pour
une variation de la température.

En général comme le cristal pyroélectrique est libre de se dilater et de se contracter,
une partie de la valeur du coefficient pyroélectrique est associée a la piézoélectricité.

On peur remarquer d’aprés la figure 2.6 que tous les matériaux pyroélectriques sont
piézoélectriques, mais le contraire est faux. La pyroélectricité nécessite une polarisation
spontanée selon un axe pour son existence. Dans le cas d’un cristal comme le a—quartz,
une contrainte appliquée selon un axe provoquera un effet piézoélectrique. En revanche si
le matériau est chauffé il se dilate d’'une maniere égale selon tous les axes, ceci provoque
un annulation de l'effet pyroélectrique par compensation.

Pour les matériaux ferroélectriques, le déplacement électrique peut s’exprimer ainsi :

D =P+ ds,

(2.6)
P=P +¢€kE.

avec, Py la polarisation spontanée du milieu, E le champ électrique et € la permittivité du
matériau. Donc on peut écrire le déplacement électrique par la relation suivante :

D = P, + ek + ds. (2.7)

Si on consideére un cristal sans contrainte (libre) alors s = 0. Ce qui nous donne :

D =P, + €& (2.8)

Lorsqu’on chauffe le cristal en circuit ouvert D est constant car les charges libres de
surface ne varient pas [131,132]. Donc on déduit que :

AD = AP, + A(eE) =0 (2.9)

AP+ A(eE) =0 (2.10)

Si € = g€, = cte, on peut écrire :

AP, = —eA(E) (2.11)
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Finalement d’apres ’équation 2.4 on trouve :

L AT (2.12)

€0€r

AE,, = —

py

€o et €, sont respectivement la permittivité du vide et la permittivité relative du matériau.
L’équation (2.12) est valable pour des faibles variations de température.

Finalement afin d’estimer la valeur du champ pyroéletrique interne une mesure du
coefficient pyroélectrique p est indispensable.

2.3.1.2 Mesure du coefficient pyroélectrique

Plusieurs méthodes peuvent étre utilisées pour mesurer le coefficient pyroélectrique,
on décrira ici seulement deux méthodes en circuit électrique fermé.

Echantillon
Pyroélectrique

(@]
|

[\

- ®

\ Electrométre

Four

Electrodes

FIGURE 2.9 — Montage électrique pour la mesure du coefficient pyroélectrique avec la méthode
statique.

La premiere se nomme la méthode statique, le circuit électrique décrit sur la figure 2.9
permet de mesurer la variation de charges induites par la température. La variation de
température de I’échantillon modifie I’équilibre des charges a 'interface entre 1’échantillon
et I'électrode, pour compenser ce déséquilibre des charges apparaissent aux bornes de la
capacité c. Ces charges sont ensuite mesurées par un électrometre. La relation entre la
variation de charges AQ et le coefficient pyroélectrique p est déterminé par la méthode
suivante :

La variation de température AT induit un champ AE,, donné par I’équation 2.12.
D’aprés les dimentions de nos échantillons la tension entre les faces C est donnée par :

AV = —/AEpydz — _AE, %1 (2.13)

Si C est la capacité du cristal la charge disponible sur les faces est :

AQ = CAV (2.14)
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ZouC

AN i

FIGURE 2.10 — Dimensions et orientation de nos échantillons de LN. A et | sont respectivement
Uaire et I’épaisseur du cristal.

avec C' = eoer? pour la géométrie de la figure 2.10.

Donc

AQ = eoerj? X (=AE,, x1) (2.15)

Finalement pour une variation de charge A(Q induite par une variation de température
AT le coefficient pyroélectrique p peut étre évalué a I'aide de la relation suivante :

AQ

= 2.1
AAT (2.16)

p

AQ est la variation de charge mesurée respectivement pour une variation de température
AT et A est la surface de I’échantillon. Cette méthode est utilisée pour de tres faibles
variations de température ce qui peut rendre la durée de ’expérience relativement longue
dans le cas d’une large plage de température.

La seconde méthode est une méthode dynamique. Cette technique utilise un montage
similaire a la premiere méthode mais on mesure le courant qui traverse 1’éléctrometre de
résistance interne faible lorsque le cristal est soumis & une rampe de température dont la
pente est comme d7T/dt.

_dQ _ dP. _ dRdT _  dT

_ @ _ a0 2.17
T dt ar dat - P (2.17)

Donc,

1

p= A(dT)dD) (2.18)
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1 est le courant mesuré. Cette technique a été largement employée pour étudier les proprié-
tés des matériaux pyroélectriques grace a la possibilité d’extraire la valeur du coefficient
pyroélectrique en un temps relativement court car la mesure consiste simplement a enre-
gistrer le courant pyroélectrique i lors de la variation de la température sur une large plage.

e Etude expérimentale du coefficient pyroélectrique dans nos échantillons
de LN

Bien que la méthode dynamique soit la plus employée pour la mesure du coef-
ficient pyroélectrique [130, ] les résultats obtenus par cette technique sont souvent
entachés d’erreurs [134, 135]. La formation d’un gradient de température a U'intérieur de
I’échantillon induit des contraintes mécaniques ce qui produit une contribution pyroélec-
trique additionnelle a la valeur du courant pyroélectrique mesuré. En revanche, méme si
le temps de l'expérience peut atteindre des heures, la précision de la méthode statique
(o le probléme du gradient de température ne se présente pas grace a la faible variation
de température AT') nous a poussé a utiliser cette technique de mesure.

Electrode

Electromeétre

X ’ KEITHLEY 6514
LiNbO, /

Y

Elément Peltier

FIGURE 2.11 — Montage expérimental pour la mesure du coefficient pyroélectrique par la méthode
statique.

Les cristaux mesurent 8mm x 20mm x 0.5mm respectivement selon les axes cristal-
lographiques X, Y et Z. La technique consiste a placer des électrodes sur les faces +C
et -C des cristaux qui sont reliées a un électrometre KEITHLEY 6514 qui va mesurer la
variation de charge AQ lorsqu’on change la température des échantillons de 1°C (figure
2.11). La procédure expérimentale est la suivante : on sélectionne sur 'électrometre le
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mode mesure de charges ensuite on décharge le condensateur de 1’électrometre de charges
parasites, puis on change la température du cristal de 1°C par exemple de T = 23°C'
a T = 24°C' et on note la valeur AQ affichée par 1’électrometre. Finalement on déduit
la valeur du coefficient pyroélectrique p en divisant AQ par laire du cristal (160mm?).
La procédure est répétée jusqua T = 80°C'. Les courbes qui donnent 1’évolution de p en
fonction de la température pour les deux compositions de LN sont présentées sur la figure
2.12.

a) Evolution du coefficient pyroélectrique ( p)
de LiNbOj3 ;12504 €N fonction de la température (T)
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b Evolution du coefficient pyroélectrique ( p)
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FIGURE 2.12 — Evolution du coefficient pyroélectrique de niobate de lithium congruent
(a) et stoechiométrique (b) en fonction de la température.

Les deux courbes montrent un coefficient p non constant en fonction de la température.
Pour une température de 40°C le coefficient p vaut 8.107°C'm 2K ! pour LN congruent
et 7.107°Cm 2K ! pour la méme température pour une composition stoechiométrique.
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On constate donc que la concentration en Li dans le LN n’a pas beaucoup d’influence sur
la valeur de p. Le champ pyroélectrique que 'on génere est donc équivalent pour les deux
compositions.

Ces valeurs des coefficients pyroélectriques sont en accord avec les valeurs trouvées
dans la littérature (figure 2.13).

\ " | (a)
H B ] ]
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FIGURE 2.13 — Ewolution du coefficient pyroélectrique du LN non dopé (a) en fonction de la
température mésuré par la méthode statique [155] et (b) en fonction de la concentration en
lithium o T = 25°C [150]

D’autres matériaux pyroélectriques ont été caractérisés de maniere similaire [129, 130,
—139]. Le tableau 2.14 donne la valeur des coefficients p de certains matériaux pyroélec-
triques, leur permittivité relative et leur température de Curie. Ces trois caractéristiques
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sont indispensables pour estimer la valeur du champ E,, ainsi que la plage de température
ou l'effet pyroélectrique est exploitable.

Matériaux Coefficient Permittivité Température | Conductivité
pyroélectrique | relatives; de Curie & d'obscurité
p (uCIn/K) (°C) o4 (Qm)*

Tourmaline 4 75 - -

BaTiO; 200 160 135 1.6x10

PbTiO; céramique 600 200 490 -

polarisée

PbTiO3 PCWT

4-24 céramique 380 220 255 -

polarisée

PbsGQgOn 100 28 174 -

LiNbO3 85 30 1195 1&

LiTaO3 190 44 618 1&

LilO3 10 4x10 183-230 -

KNbO3 41 700 420 16

NaNG; 120 8 163

SBN :50 600 450 121 9x1h

SPS 800 230-300 - 2.4xF0

BSO 300 80 - -

KTP 70 13 936 -

KTN 10° 3000 35 -

KTA 35 42 1130 -

PZT 500 800 420 -

PLZT(8/65/35)

=Pb(LazrTi)O3 1700 3800 90 8.8x10%°

(céramique

polarisée)

PVDF(polyfluorure 30 11 80 -

de vinylidéne)

P(VDF/TrFE)

couche de 40 18 49 -

copolymére 50/50

P(VDF/TIFE)

couche de 31 7 135 -

copolymere 80/20

Y

FIGURE 2.14 — Liste non-exhaustive de matériaux pyroélectriques et leurs propriétés |

, 137-139)].

Outre le LN certains matériaux photoréfractifs pyroélectriques possedent de forts co-
efficients pyroélectriques et de faibles temps de relaxation diélectrique ce qui les rendent
potentiellement intéressants pour nos travaux.
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2.3.1.3 Les applications des matériaux pyroélectriques

Les matériaux pyroélectriques sont exploités principalement comme capteur dans les
détecteurs infrarouges (IR). Mais ils sont utilisés aussi dans des applications tres variés qui
vont de la thermographie IR aux éthylotests en passant par les détecteurs de présence, les
alarmes incendies, les détecteurs de gaz ou encore les détecteurs de réactions chimiques.
Comme nous l'avons vu précédemment ces matériaux délivrent une tension lors d’un
changement de température. Le principe de fonctionement de ces détecteurs est schématisé
sur la figure 2.15).

Rayonnement

Matériau
pyroélectrique

Electrode
de dessus Couche
/ absorbante
/‘_T_V , 4» Us
Electrode
de dessous Amplificateur

FIGURE 2.15 — Principe de fonctionnement d’un détecteur pyroélectrique IR

Pour que la détection soit rapide et efficace de couches minces de quelques nanometres
sont utilisées car elles permettent une réponse rapide et uniforme. Ces détecteurs sont
particulierement adaptés a la détection de lumiere modulée en raison du caractere tran-
sitoire du signal généré.

En plus des détecteurs pyroélectriques les cristaux pyroélectriques ont été utilisés
pour la réalisation d’ accélérateurs de particules tres compacts [140]. Comme nous avons
vu précédemment le chauffage d'un cristal pyroélectrique provoque une diminution de
la polarisation spontanée du cristal. Cette diminution produit un champ électrique a
Iextérieur du cristal. Ce champ est dirigé vers le cristal du c6té de la face +C et vers
I'extérieur du coté de la face -C (figure 2.8).

Si on place ce cristal dans un gaz a faible pression (tantale (Ta)) et on oriente sa face
-C vers une cible métallique de cuivre par exemple, des électrons sont accélérés du gaz
a faible pression vers la face -C du cristal lorsque la température augmente (fig. 2.16b).
L’impact des électrons sur la face du cristal produit des rayons-X(Ta).
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Fenétre béryllium
pour permettre la transmission
des rayons X
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\
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FIGURE 2.16 — Principe de fonctionnement d’un générateur pyroélectrique de particules

FIGURE 2.17 — Image de la radiographie d’une partie d’une souris par le générateur pyroélec-
trique de particules Cool-X X-Ray [1/0].

Lorsque la phase de chauffage achevée la phase de refroidissement peut étre entamée,
dans ce cas la polarisation spontanée augmente, ce qui mene a une accélération des élec-
trons située sur la face -C du cristal vers la couche du cuivre générant a nouveau des
rayons-X (Cu) voir (fig. 2.16¢). Lorsque le cycle de refroidissement atteint sa valeur limite
en température, le cycle de chauffage recommence a nouveau et ainsi de suite.

Ce processus permet de réaliser un accélérateur de particule de petite taille. Ce type
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d’accélérateur de particules a été mis sur le marché en juillet 2003 [110] et vise les appli-
cations suivantes : Les laboratoires, I'enseignement, les instruments de calibration et la
radiographie portable. La figure 2.17 présente une image de la radiographie d’une partie
d’une souris par le générateur pyroélectrique de particules Cool-X X-Ray [110].

Des chercheurs de I'Institut Polytechnique Rensselaer de New York ont amélioré le
systeme en utilisant deux cristaux afin de doubler le potentiel d’accélération. Ainsi ils ont
réussi & montrer la fusion nucléaire a partir d’atomes de deutérium [111].

2.4 Propriétés optiques choisies du LN

Le NL est un matériau anisotrope qui se caractérise par un indice extraordinaire (n)
vu par une polarisation optique selon l'axe C et un indice ordinaire (n,) vu par une
polarisation perpendiculaire a 'axe C. Ce matériau a une biréfringence (An = n, — n,)
négative car n, > n.. La valeur des indices n, et n. varie avec la composition du cristal,
la température et bien sur avec la longueur d’onde.

Outre cette propriété provenant de la susceptibilité d’ordre 1 c’est bien évidement les
effets non linéaires (susceptibilité d’ordre 2 et 3) qui nous intéresse tout particuliérement.
La susceptibilité d’ordre 2 permet la génération de seconde harmonique, I'amplification
paramétrique ou encore l'effet électro-optique. La susceptibilité d’ordre 3 est beaucoup
plus faible et moins utilisée mais 'effet Kerr, I'effet Raman ou encore la génération de la
troisieme harmonique est possible. Dans ce qui suit je vais détailler les effets non linéaires
les plus importants pour mes travaux. L’effet électro-optique linéaire indispensable dans
le processus de génération des solitons spatiaux sera tout d’abord présenté.

2.5 L’effet électro-optique

Un matériau est considéré comme électro-optique lorsqu’il permet un couplage entre
un champ électrique statique et un champ électromagnétique aux fréquences optiques.

La variation de I'indice de réfraction induite par les effets électro-optiques peuvent étre
directe c’est a dire que la variation d’indice est induite directement par I'application d’un
champ électrique comme avec les effets «Pockels ou Kerr» ou indirecte c’est a dire que le
champ électrique génere un second effet qui provoque la modification d’indice comme les
effets «Franz-Keldysh [112] ou encore dispersion de plasma [113].

L’effet Pockels qui représente la réponse linéaire de l'effet électro-optique est un cas
particulier de I'optique non linéaire. C’est la somme des générations de fréquences somme
et différence d’'un champ optique et d’'un champ électrique statique.

En notant la fréquence du champ électrique €2 et celle du champ optique w, la polari-
sation qui donne l'effet Pockels dans un matériau ayant une susceptibilité x? est :
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PP (w) = PP (w+ Q)+ PP (w-10) (2.19)
avec PP (w+Q) = e xign(w + Qs w, QB (W) E(Q) (2.20)
jk
et PPw—0) = xirlw— Qw, —Q)E;(w)Ex(—9Q) (2.21)
jk

Puisque le rapport entre la fréquence optique et la fréquence du champ statique est
tres petit /w<<107% on considére qu’a chaque instant le champ optique (w) voit un
champ électrique statique (£2). Le champ électrique modifie les propriétés du matériau
dans lequel le faisceau lumineux se propage sans couplage entre les deux champs.

Formellement ceci mene a 1’écriture de ’approximation suivante :

Xijk(w + Q; w, Q) ~ Xijk(w - Qw, —Q) ~ Xijk(w + 0;w, 0) (2-22)

Finalement la polarisation non linéaire qui décrit 'effet électro-optique linéaire peut
s’écrire :

P (w) = 2e0 > xigi(w + 05w, 0) B (w) Er (0) (2.23)
ik

Le lien entre l'effet électro-optique linéaire dit "effet Pockels" et la susceptibilité non-
linéaire du second ordre restreint donc l'effet électro optique linéaire aux matériaux non-
centrosymétrique ot x;;x # 0. Dans les milieux centrosymétrique, la variation d’indice de
réfraction est proportionnelle au carré du champ électrique statique appliqué. Cet effet
est nommé effet électro-optique quadratique ou effet Kerr électrostatique.

Notations mathématiques de l’effet électro-optique linéaire

Dans un milieu optique non linéaire, anisotrope, non absorbant et soumis a deux
champs électriques (champ optique a la pulsation w et champ électrique appliqué a la
pulsation 2 = 0) le tenseur diélectrique non linéaire est donné par la relation suivante :

€i; = €0 [0ij + Xij + 260 Y XijrEr(0)) (2.24)
3

avec, 0;; =1 si i =jet d;; =05sii# j.
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Xij est la susceptibilité linéaire associé¢ a la polarisation linéaire du milieu.

Par définition 'imperméabilité électrique n d’un milieu diélectrique anisotrope non
absorbant est donnée par I'inverse du tenseur diélectrique (tenseur de permittivité diélec-
trique relative).

il =[] (225)

Eij

Comme l'effet d’un champ électrostatique E(0) est faible sur un milieu électro-optique
chaque composante du tenseur d’imperméabilité [n;; (E;)] peut-étre développée en série
de Taylor. Pour 'effet Pockels on s’arréte au premier ordre [141] :

1 (E(0)) = 1 B 1 —2¢0 Xk Xij1.Er(0)
N €;(E(0))  eo(dij +xij)  (e0(di + xi5))?
_ N —2¢€0 Xk Xi;5 Bk (0) (2.26)
ng; ngng;
=i + > TijrEr(0)
k
avec 1;; = -5 sii=j et n; = 0si i # j et ryp = _7123‘”%’“

Utilisant la notation contractée 1=iz, 2=7jj, 3=Fkk, 4=jk=Fkj, 5=1ik=Fki, 6=1j=74i on peut
écrire d’'une maniere générale et explicite 'effet électro-optique linéaire ainsi :

A(n%)l 11 Ti2 Ti3
A(n%b Tor To2 To3
A 1 Ez
(?)3 _ | 731 T32 T33 . Ey (2.27)
A(ﬁh T41 T42 T43
1 Ez
A(pk sy Ts2 Ts3
A(n%)G Te1 Te2 T63

avec A(2)ij = ni;(Es) — i

Les quantités r;; sont connues sous le nom de coefficients électro-optiques et défi-
nissent le taux de variation du coefficient # en fonction du champ électrique appliqué.
Ainsi A(ﬁ)l = TllEx + TlgEy + 7”13Ez.

1
n

¢ Remarque
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L’effet électro-optique est nul dans les matériaux qui se caractérisent par une symétrie
d’inversion. En revanche dans les milieux ou la symétrie d’inversion est absente, la symé-
trie de rotation réduit fort heureusement le nombre des coefficients électro-optiques non
nuls et indépendants.

a L’effet électro optique dans le niobate de lithium
Le LN appartient a la classe cristalline 3m (symétrie trigonale), ainsi dans le repere

principal xyz ou l'axe z correspond a 'axe optique C du cristal, les coefficients électro-
optiques sont donnés par :

0 —T22 T13
0 22  T13
0 0 733
(r”) =l 0 n 0 (2.28)
T's1 O O
—T9292 0 0

On déduit que l'effet Pockels dans les milieux appartenant a cette classe cristalline
se caractérise par quatre coefficients électro-optiques 199 = 6,7pm/V, 113 = 10pm/V,
rs3 = 32,2pm/V et r5; = 32,6pm/V.

L’expression générale de l'ellipsoide des indices du LN en présence d'un champ élec-
trique E(0) s’écrit sous la forme :

1 1
(2 — TQQEy + T13EZ> ZE2 + <2 + TQQEy + T13EZ> y2
U ng

| (2.29)
+ <2 + T’33Ez> 22+ 2rsnByyz + 2rs1 Bpxz — 2rpBEpxy = 1
n

€

Les termes croisés de cette équation signifient que dans un cas général les axes princi-
paux de 'ellipsoide des indices ne correspondent plus aux axes cristallographiques princi-
paux du cristal.

Nous allons traiter ici quelques configurations importantes pour la suite.

e Champ électrostatique dirigé selon 'axe optique z (c¢) du matériau.

E,=E,=0et E. = E(0).
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L’ellipsoide des indices est alors donné par :

(le + rlsE(0)> (= + %) + (7;2 + r33E(0)> =1 (2.30)

o €

Le milieu reste donc uniaxial d’axe optique z et les indices de réfraction n. et n, de-
viennent alors :

0 (2.31)

Le développement en séries de Taylor nous donne :

no(E(0)) =~ n, — ;7“13712E(0)
2 (2.32)
n.(E(0)) ~ ne — 57”33”3E(0)

Nous déduisons que les deux indices caractéristiques du milieu n, et n, diminue sous
I'influence du champ électrique E(0) > 0 :

1

An, ~ —§r13n§E(0)
1 (2.33)
Ane ~ —ingngE(O)
e Champ électrostatique selon I'axe optique y du matériau.
Dans ce cas l'ellipsoide des indices devient ainsi :
1 9 1 5 22
ﬁ — ?"QQE(O) x° + ﬁ + ’I"QQE(O) Yy + ﬁ + 2T51E(0)y2 =1 (234)

Nous remarquons que la situation devient plus subtile a analyser du fait de 'appari-
tion du terme croisé 2r5; £(0)yz. Nous déduisons que l'axe x reste un axe principal, en
revanche les deux autres axes y et z ne sont plus deux axes principaux. Les deux nouveaux
axes sont y’ et z’ qui correspondent aux axes y et z apres rotation d’un angle § dans le
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plan (yz) et deviennent y’ et z. Comme l'influence du champ électrique sur l'ellipsoide
des indices est tres faible on suppose que § << 1, ainsi on peut écrire :

{y =y - (2.35)

z=7+py

En introduisant y et z dans I’équation 2.34 on trouve que les indices principaux n,,
n, et ny al'ordre 1 en E(0) valent :

1
Ne = Ny + §r22niE(0)
/ 1
n, =ng — §r22n§E(0) (2.36)
n, = n,

Donc l'application d'un champ électrique E, rend le milieu biaxial n, # ny’ # nz'.

e Remarque :

La valeur de l’angle /3 est obtenu par Pannulation des termes croisés vz lors de
la substitution de y et z de I’équation 2.35 dans I’équation 2.34, ainsi nous obtenons
ﬁ — 7’51E(0)

ny%—n22"

Grace a cette étude nous déterminerons la coupe des cristaux qui permet d’obtenir la
variation d’indice la plus importante et la plus adéquate pour la génération des solitons
brillants.

2.6 L’effet photovoltaique

L’effet photovoltaique est a 1’origine du dommage optique dans le LN et dans d’autres
matériaux [98, 145]. Cet effet a donc été largement étudié dans le passé afin de comprendre
son origine [116] afin de le réduire. Le courant photovoltaique est dii au déplacement in-
terne des charges libres dans la bande de conduction selon 1’axe optique privilégié (C) du
cristal sous I'influence d’un éclairement externe. La densité du courant PV est décrite par
la relation suivante :

[Jpnli = (Np — NB) D [BenlijeIemesex (2.37)

jk
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avec Np la densité totale de donneurs, N}} la densité de donneurs ionisés, [3,] le tenseur
photovoltaique symétrique d’ordre 3 responsable de l'effet PV pour des polarisations li-
néaires, e; et ej sont les vecteurs unitaires de la polarisation linéaire de la lumiere et I,
est 'intensité du champ électromagnétique. Le tenseur photovoltaique du LN comporte
huit coefficients non nuls qui sont reliés entre eux a part le coefficient fs3.

0 0 0 0 pBis P
[Bpnlijk = | =Paz B2z 0 S5 0 0 (2.38)
Bs1 Bs1 Pz 0 0 O

Connaissant le tenseur photovoltaique de LN, on peut utiliser ’équation 2.37 pour
déterminer la densité de courant photovoltaique pour chaque polarisation linéaire.

e
o2
0 0 0 0 pBis P eé’
[Jph],:(ND—NE)Iem —Ba B 0 Bi5 0 0 26;6y (2-39)
B Pz Pz 0 0 0 %.c,
2ezey

Si on consideére une polarisation perpendiculaire a 'axe C (polarisation ordinaire) la
densité de courant PV peut s’écrire ainsi :

Johy = (Np — NJ5)Boglem + (Np — Np) Bs1 Lem (2.40)

Alors que pour une polarisation extraordinaire la densité de courant PV est donné par
I’équation suivante :

Jphz = (ND - NB_)B?)SIem (241)

Dans le NL le coefficient (95 est tres faible devant les coefficients 831 et 33, ¢’est a dire
que la principale contribution du courant photovoltaique est dirigée selon I'axe C quelque
soit la direction de la polarisation linéaire de la lumiere.
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Dans le cas d'un cristal en circuit ouvert le champ photovoltaique en régime établi lors
d’une illumination uniforme est donné par ’expression suivant :

Epn = Jpnfo (2.42)

avec o la conductivité du cristal.

Ce champ est dirigé dans la direction positive de 'axe C ce qui provoque une baisse
d’indice de réfraction. Des champs photovoltaiques supérieurs a 50kV /cm [117] ont été ob-
tenus dans le LN ce qui a permis d’atteindre des variations d’indices de I'ordre de 1073 [97].

Dans notre étude on va s’intéresser a ce champ PV en étudiant I'influence de la polari-
sation et de I'intensité de la lumiere sur ce dernier et ainsi pouvoir d’une part déterminer
le rapport entre f3; et (33 et d’autre part caractériser 1’évolution du courant Jpv et du
champ Epv dans le matériau.

2.7 L’effet photoréfractif a faible intensité

La composition de LN n’est jamais idéale, des impuretés comme le fer (Fe), le platine
(Pt), le plomb (Pb) ou encore I'hydrogene (H) provenant généralement des composants
de départ (LisCOj3 et NbyOs) ou de pollutions d’origines diverses sont présentes dans la
structure cristalline de LN.

Ces impuretés en concentration infine (quelques ppm) dites extrinseques parce qu’il
s’agit d’atomes non constitutifs du matériau (Li, Nb, O), modifient certaines propriétés.
Ainsi la conductivité d’obscurité ou la température d’accord de phase pour la génération de
second harmonique sont dépendantes de la présence des liaisons OH dans le LN [118,119].
Par ailleurs D'effet photoréfractif est directement lié & la présence d’atomes de fer. D’apres
des mesures de spectroscopie [150] seuls les ions Fe?* et Fe3* qui se situent & 2.5 ¢V de la
bande de conduction sont actifs dans le LN. D’autres études utilisant la résonance para-
magnétique électronique ont révélé que dans le LN congruent les ions Fe?" et Fe3™ sont
situés sur des sites lithium, alors que dans le LN stoechiométrique les ions Fe?™ occupent
des sites niobium [151].

Cette derniere technique permet d’étudier les ions et les molécules qui contiennent
des électrons non appariés. Ainsi dans le NL congruent la densité des ions Fe?" est mo-
difiée par les électrons provenant des défauts environnants lors d’une irradiation par un
champ magnétique alors que ce n’est pas le cas dans NL stoechiométrique [152]. Ceci
prouve que 'augmentation de la concentration de lithium diminue les défauts dans le NL.
En effet 'enrichissement en lithium réduit les lacunes de lithium et les antisites niobium
Nby; (atomes de niobium qui occupent les sites de lithium). Ceci méne a la réduction des
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centres profonds et ainsi 'effet photoréfractif devient plus faible.

Les premieres équations mathématiques qui décrivent correctement cet effet ont été
établies par Kuktharev et. al. en 1979. Méme si des études démontrent la limite du modele
a un seul centre actif [153—156], aujourd’hui encore, les équations de ce modeéle simple sont
la base théorique pour expliquer le comportement des milieux photoréfractifs lors d’'une
illumination de faible intensité.

Le diagramme de bande du cristal de NL, dans le cas ou la concentration des centres
profonds fer (Fe?* et Fe?*) est plus importante que celle des polarons ' libres (Nby, /Nb,)
ou liés (Nb7T/NbYT) sur les sites superficiels, est présenté sur la figure (2.18). On suppose
que la conduction est majoritairement due aux électrons par rapport a celle des trous
dans la bande de valence.

Axe C

Bande de
Conduction

3 FZ 4eV

FIGURE 2.18 — Position des impuretés de fer dans le diagramme de bande de LN.AE,, le champ
pyroélectrique dirigé selon l'aze C du LN.

L’illumination du niobate de lithium par une onde du spectre visible ou ultra-violet
est partiellement absorbée dans le milieu. Cette absorption se traduit par la génération
d’électrons et donc une augmentation du fer ionisé noté Fe3t. Cette densité d’électrons
photo-générées & partir des centres profonds neutres (Fe?") diminue par recombinaison
de ceci sur les centres profonds ionisés (Fe?T).

En notant s la section efficace de photo-excitation, & le coefficient de recombinaison et

I Le polaron désigne un porteur de charge occupant un état localisé dont le puit de potentiel est
produit par le déplacement des atomes a partir de leur position d’équilibre en absence du porteur. La
dénomination "polaron" provient des propriétés polarisantes de cette quasi-particule.
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n, la densité des électrons dans la bande de conduction, I’équation qui décrit ’évolution
de la densité de fer ionisé Fe3t noté N Fen fonction de l’illumination I, s’écrit :

ONp+
ﬁe = S(Iem + [d)(NFe - NF;) - gneNFj (243)
avec I; l'intensité d’obscurité qui est définie par le rapport 3/s (6 taux de thermo-
génération des e™), cette grandeur intrinséque du LN est de 'ordre du mW/cm?. L utili-
sation d’un éclairage de fond ou I'augmentation de la température permet d’augmenter la
valeur de I;. Cette derniere joue un réle tres important dans le controle de la non linéarité
photoréfractive dans le cas du soliton écran obtenu en régime établi. Ny représente la
densité totale de fer Fe** + Fe3t.

Dans la bande de conduction les électrons se déplacent sous l'influence de plusieurs
phénomenes.

L’équation suivante présente la densité de courant par entrainement responsable de la
migration de charge dans le LN.

]
S]]

(2.44)

= €N,

Ce processus se produit lorsqu'un champ électrique quelconque E (champ électrique
appliqué, champ pyroélectrique ou encore champ de charge d’espace) est présent dans le
matériau. e et y sont respectivement la charge et la mobilité des électrons.

En plus de 'entrainement la migration des charges libres est également possible par

diffusion et par effet photovoltaique, ce qui donne les courants respectifs Jp et J,y,

Jp = pksTVn, (2.45)

V est 'opérateur gradient.

Joh = Bon(Np, = Npi ) Lem.€ (2.46)

Le mécanisme de diffusion formulé par I’équation 2.45 est dii a la tendance des charges
a se répartir uniformément dans le matériau sous l'effet de I'agitation thermique. En gé-
néral ce terme est négligeable dans nos travaux. kg représente la constante de Boltzmann
(en JJK™!) et T la température absolue exprimée en Kelvin . Le dernier mécanisme dé-
signe I'écoulement des électrons par effet photovoltaique (J,,) (eq. 2.46). Ce courant est
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proportionnel & I'éclairement est dirigé majoritairement selon 1'axe optique C. B, est le
tenseur photovoltaique (voir (2.39)).

La distribution de charge présente dans le cristal est donné par :

p=e(Ng+ — No —ne) (2.47)

N, est la densité d’accepteurs.

I’équation de conservation de la charge exprime la relation entre la variation de charge
et la densité du courant :

o5

7;) +V.J=0 (2.48)

V est 'opérateur de la divergence.

La distribution de charge p crée un champ de charge d’espace E,. dans le cristal via
la formule suivante (loi de Poisson) :

—

V.(eoler] Ee) = p (2.49)

avec €y la permittivité diélectrique du vide et €, le tenseur de permittivité diélectrique
relative du matériau. Les expressions (2.43 a 2.49) constituent le systéme d’équations dit
de Kukhtarev. Grace a ce systeme, l'interaction de la lumiere avec les matériaux photoré-
fractifs peut-étre modélisée. A son tour, le NL agit sur la propagation de la lumiere car le
champ de charge d’espace modifie I'indice de réfraction du milieu par effet électro-optique
(eq. 2.33).

2.8 Conclusions

Dans ce chapitre nous avons exposé les propriétés physiques et optiques du LN utiles
dans notre travail. Dans la configuration circuit ouvert, 'effet pyroélectrique induit un
champ interne de plusieurs kilovolts par centimetre pour une augmentation de la tempéra-
ture de I’échantillon de quelques degrés. La grande résistivité de LN permet de maintenir
ce champ plusieurs heures apres la stabilisation de la température. La structure imparfaite
du LN qui contient des impuretés intrinseques ou extrinseques permet la photo-génération
des électrons dans la zone éclairée et grace a des processus de migration ces électrons se
déplacent dans la bande de conduction avant d’étre repiégé dans les zones sombres sur
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les atomes ionisés. Cette nouvelle distribution de charge génere alors un champ local qui
modifie 'indice de réfraction par I'intermédiaire de 1’effet Pockels.

Nous allons démontrer dans le chapitre suivant que l'effet photoréfractif associé a 1’ef-
fet pyroélectrique permet 'observation de I'autofocalisation.
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Chapitre 3

Focalisation par effet pyroélectrique :
expérience et modélisation

Dans ce chapitre nous allons présenter tout d’abord le concept et la démonstration
expérimentale de la focalisation pyroélectrique et la génération du soliton spatial pyro-
électrique que nous avons nommé "Pyroliton". Ensuite on va décrire le modele numérique
3D qui résout I'équation de propagation dans un milieu photoréfractif pyroélectrique. Ce
modele numérique permet de calculer en fonction du temps la distribution d’indice photo-
induite et donc I’évolution du faisceau au cours du temps. Ce modele tres général va étre
utilisé pour simuler la focalisation pyroélectrique et comprendre la propagation du pyro-
liton.
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3.1 Concept et démonstration expérimentale du so-
liton spatial brillant pyroélectrique : Pyroliton

3.1.1 Concept de ’autofocalisation par effet pyroélectrique

Comme nous 'avons vu dans le chapitre précédent le LN dans sa phase ferroélectrique
se caractérise par une polarisation spontanée qui est dépendante de la température. En
conséquence un champ électrique AE,, apparait au coeur du matériau. Ce champ reste
plusieurs heures en place grace a la grande résistivité du matériau (p = 3.8 - 1013Q.m).
L’idée est d’exploiter ce champ interne AF,, pour générer un soliton spatial brillant.

E (a) E (b)
Cristal de LN T+AT
al’équilibre T
Epy
axe C axe C
E An

(©) (d)

T+AT+éclairement T+AT+éclairement

illumination locale

axe C
ST I, S ’ \

axe C

(©

A

axe C

FIGURE 3.1 — Principe de formation d’un soliton spatial brillant en exploitant [’effet pyroélec-
triqgue dans le LN. Distribution de champ (a, b, c) et d’indice (d, e).

Le phénomene de base pour former un soliton spatial pyroélectrique est d’écranter le
champ AE,, par effet photoréfractif ce qui a pour effet de créer dans la zone éclairée une
augmentation d’indice capable de piéger le faisceau lumineux. Le principe utilisé pour
obtenir I'autofocalisation par effet pyroélectrique est illustré sur la figure 3.1.
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A Téquilibre, a température ambiante aucun champ n’est présent dans le matériau
(fig. 3.1a). En revanche si on augmente la température de I’échantillon de quelques degrés
un champ pyroélectrique constant AE,, > 0 dirigé suivant l'axe ¢ se met en place (fig.
3.1b). Si on éclaire localement le cristal avec une onde qui active l'effet photoréfractif un
champ de charge d’espace qui s’oppose au champ pyroélectrique peut se mettre en place.
La valeur minimale de ce champ est limitée par le champ photovoltaique E,, (fig. 3.1c).
Ce champ de charge d’espace inhomogene induit par effet électro-optique une distribution
d’indice dont la valeur est maximale au centre du faisceau (fig. 3.1d) ce qui permet de
piéger la lumiere.

Lorsque le cristal revient a sa température initiale et que 1’éclairement est arrété la
variation d’indice ainsi créée est mémorisée dans le matériau (fig. 3.1e).

3.1.2 Choix de la configuration

Dans le LN leffet pyroélectrique produit un champ dirigé selon 'axe C (Z). D’apres
I’étude de leffet électro-optique dans le niobate de lithium détaillée dans le chapitre
précédent, la variation d’indice la plus forte est vue pour une onde polarisée suivant 1’axe
C. De ce fait le choix de la coupe de nos échantillons se porte sur la configuration décrite
sur la figure 3.2. Ces échantillons sont coupés dans des wafers coupe Z. La propagation
est selon 'axe cristallographique Y.

Z Propagation
A _—
Polarisations [ ic —_Y
optiques C
A
X
Coupe Z

FIGURE 3.2 — Configuration utilisée pour notre étude expérimentale

L’expression de la variation d’indice dans le matériau dépendra simplement de la po-
larisation du champ optique.

Pour une polarisation extraordinaire (selon 'axe Z), la variation d’indice induite par
le champ pyroélectrique AE,, est la suivante :

1
An, = —§T33ngAEpy (3.1)

Alors que pour une polarisation ordinaire (selon I'axe X), la variation d’indice est
donnée par :




70 3. FOCALISATION PAR EFFET PYROELECTRIQUE : EXPERIENCE ET MODELISATION

1
An, = —irlgngAEpy (3.2)

Finalement on précise que dans cette configuration en régime d’autofocalisation la va-
riation d’indice pour les deux polarisations est induite par la seule composante du champ
de charge d’espace E,.

1
A"%/o = —57“33/13713/032 (3-3)

En revanche si la propagation est effectuée selon I’axe X. La composante E, intervient
également dans la variation d’indice pour une polarisation ordinaire [35,78].

1
Ano = —ini(rlgEZ + ’T’QQEy) (34)

Afin de simplifier les interprétations nous avons choisis une propagation selon I'axe Y.

3.1.3 Autofocalisation pyroélectrique

Dans nos échantillons de LN nous avons mesuré un coefficient pyroélectrique (p =
OP/IT) de Tordre de —6.107°C m™2 K~' a T = 32°C (fig. 2.12), cette valeur est en
accord avec celles données dans la littérature [135]. Pour une variation de température
AT de 10°C' le champ pyroélectrique AE,, = 1/eye,pAT généré selon 'axe C est alors
proche de 24kV /em. Nous avons exploité ces fortes valeurs du champ pyroélectrique pour
effectuer la démonstration expérimentale de 1'autofocalisation pyroélectrique.

CP

Peltier

N2 L

FIGURE 3.3 — Montage expérimental pour l’obtention de la focalisation pyroélectrique. \/2 :
lame demi-onde, CP : cube polariseur, L : lentille convergente et OM : objectif de microscope.

Le montage expérimental décrit sur la figure 3.3 se compose d’un laser continu émet-
tant une puissance de 50mW a la longueur d’onde de 532nm. La puissance du faisceau est
ajustée par I'association d’une lame demi-onde (A/2) et d’un polariseur CP. Ce dernier
permet de polariser 'onde électromagnétique linéairement selon I'axe Z (C) du cristal.
Une lentille convergente L focalise le faisceau laser sur la face d’entrée d’un échantillon de
niobate de lithium congruent de qualité photonique. En régime linéaire ’onde se propage
dans le cristal selon I'axe Y et diffracte avant d’atteindre la face de sortie du cristal. Cette
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derniere est imagée par un objectif de microscope OM sur une caméra CCD. L’échantillon
de LN est placé entre une plaque en plastique ' et une plaque métallique. Cette derniére
est controlée en température par un élément a effet Peltier. Ce dispositif fourni une tem-
pérature homogene au cristal avec une stabilité de 0.1°C.

(b) AT=15°C t=3mn (c) AT=15°C t=5mn (d) AT=15°C t=9mn

(e) AT=15°C t=16mn

kL

(f) AT=15°C t=25mn [l (g) AT=15°C t=33mn (h) AT=15°C t=36mn (i) AT=15°C t=40mn

(j) AT=15°C t=46mn

- - -

FIGURE 3.4 — Dynamique de l'autofocalisation pour une plarosation extraordinaire de l’onde
optique A du faisceau laser A = 532nm par effet photoréfractif dans un cristal de LN dont la
température a €té augmentée de 15°C par rapport a la température d’équilibre.

Dans une premicre expérience on augmente la température du cristal de 15°C et
quelques minutes apres la stabilisation de la température on injecte le faisceau laser dans
I’échantillon. La dynamique de focalisation observée est présentée sur la figure 3.4. Les pa-
rametres de I’expérience sont : dimensions du cristal Y x X x Z = 20mm x 8mm x 0.5mm,
puissance P = 15uW et largeur du spot d’entrée mesuré a mi-hauteur * vaut 12um ce
qui donne une intensité I de I ~ 10°W/m?.

Initialement on observe en sortie un spot de grande dimension (370um) a cause de la
diffraction (fig. 3.4a). Au fur et & mesure que 'effet photoréfractif se développe la lumiére
se confine progressivement. Dans un premier temps la focalisation est plus forte selon
I'axe C du cristal (figs. 3.4b-d)) puis apparait selon I'axe X jusqu’a atteindre finalement
un spot bien confiné et légerement elliptique a ¢ = 33mn (fig. 3.4g). Cette dynamique
de focalisation est similaire a celle déja observé dans des expériences ou une tension est
appliquée au cristal [99]. Si on laisse le processus se poursuivre au dela de ce maximum de
focalisation le faisceau se distord légerement (fig. 3.4h, i) avant de se disloquer a t = 46mn

I La plaque en plastique sert seulement & maintenir I’échantillon et en aucun cas a éliminer 1’effet
piézoélectrique. Dans toutes nos expériences 1’échantillon est libre de se dilater ce qui permet de profiter
de la plus forte valeur du coeflicient pyroélectrique [157].

2 Dans ce manuscrit la largeur des faisceaux laser est mesuré toujours & mi-hauteur (Full Width Half
Maximum en anglais, soit FWHM).
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(fig. 3.4j). Cette dislocation montre que le processus de 'autofocalisation s’est poursuivi
jusqu’a atteindre une surfocalisation. La forte nonlinéarité est a ’origine de ce phénomene.

Dans cette expérience la focalisation a été réalisée apres avoir attendu que la tempé-
rature de I’échantillon soit stabilisée. Une température homogene est donc atteinte dans
le volume du cristal. On peut déduire que c’est la variation de température qui est a
'origine de la focalisation et en aucun cas un gradient de température dii a une différence
de température entre les faces +C et -C.

Nous apportons ici deux vérifications supplémentaires qu’accréditent qu’aucun gra-
dient de température n’est présent dans I’échantillon.
La premiere consiste a calculer le temps de diffusion de la température dans le maté-
riau. L’équation de la diffusion de la température s’écrit ainsi :
ar A
— = —AT (3.5)
ot pc
avec A production volumique de chaleur (WW/m?), p masse volumique (Kg/m?),c chaleur
spécifque (J/kg.K) et AT laplacien de la température.

Si on considere le cas 1D en régime établi ’équation devient :

T \XT
== (3.6)
T  pce
Ce qui nous donne le temps caractéristique de la diffusion thermique 7 :
2
e
= _ 3.7
r=5 (37)

e est la longueur selon laquelle la diffusion thermique se produit et D = ﬁ le coefficients

de diffusion thermique exprimé en m?.s~ 1.

D’apres la figure 3.5 on voit que le systeme de contrdle de température se compose
un élément a effet Peltier sur lequel on pose une plaque métallique en aluminium et un
échantillon de niobate de lithium. Donc quand la température de 1’élément Peltier change
la diffusion thermique permet d’abord de chauffer la plaque métallique avant d’atteindre
I’échantillon de LN. Le temps de diffusion thermique total peut s’écrire par la relation
suivante :

Ttot = e%/l)Alum + eg/DLN (38>

avec e et ey les épaisseurs respectives de la plaque métallique (e; = 4mm) et de I’échan-
tillon du niobate de lithium (ey = 0.5mm).
D Atum et Dpy les coefficients de diffusion thermique de aluminium (D gz = 9.8 x 107°
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m?2.s71) et du niobate de lithium (Dyy = 10 x 1077 m2.s~! [155]). On trouve que :

Tiot = (4 X 1073)2/9.8 x 107° + (0.5 x 1073)2/10 x 1077 = 413ms.

Peltier

FIGURE 3.5 — Schéma du support de I’échantillon de LN.

Pour une variation de température de 10°C le systeme de régulation met 30s pour at-
teindre la consigne. On déduit donc que si la température de I’échantillon peut en théorie
atteindre la température désirée en un temps inférieur a 0,5ms le temps de stabilisation
est en pratique imposé par la régulation de température.

La seconde vérification est expérimentale et consiste a réaliser I’expérience qui suit.
L’échantillon est chauffé de 30°C pendant 17h. On réalise ensuite ’expérience d’autofo-
calisation (figures 3.6a-d). Les parametres de 'expérience sont similaires a I'expérience
précédente a part la puissance du faisceau laser qui a été augmentée a 40 . On constate
que la focalisation se produit mais apparait lentement et elle est beaucoup moins efficace.
Cette efficacité moindre est due a une baisse du champ pyroélectrique en raison d’une com-
pensation des charges pyroélectriques par des charges libres internes (fig. 2.8). Lorsque
I'on augmente a nouveau la température de 1’échantillon de 10°C c’est a dire que l'on
passe de 50°C a 60°C une focalisation efficace et rapide est observée (figures 3.6e-h). Le
faisceau laser a été coupé lors de la variation de température de 50°C a 60°C. Seulement
10 minutes apres la stabilisation de la température a 60°C le faisceau a été refocalisé sur
la face d’entrée du cristal.

La focalisation pyroélectrique a donc tendance a disparaitre avec le temps mais une
nouvelle augmentation de température permet de retrouver a nouveau l'efficacité de la
focalisation pyroélectrique. Ce comportement est en accord avec le role central joué par
le champ pyroélectrique.

Nous pouvons donc résumer le phénomene de la focalisation pyroélectrique de la facon
suivante : le champ pyroélectrique qui est dirigé dans le méme sens que 'axe C du cristal
est écranté localement par la lumiere via I'effet photoréfractif. Cette diminution locale et
progressive du champ interne génere une augmentation graduelle d’indice de réfraction
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(@  AT=30°C t=Omn [ (b) AT=30°C t=3mn[l (c) AT=30°C t=45mn[l (d) AT=30°C t=80mn

(e).. AT=30°C t=0mn (f) AT=40°C t=2mn (g) AT=40°C t=4mn (h) AT=40°C t=12mn

FIGURE 3.6 — Dynamique de l’autofocalisation pyroélectrique dans un échantillon placé 17h a
30°C (a-d) et puis aprés une augmentation de la température de 10°C' (e-h).

(figure 3.1) qui piege progressivement la lumiere.

Si on considére maintenant une diminution de la température, le sens du champ pyro-
électrique est inversé (AE,, < 0) et ainsi une baisse de I'indice de réfraction est obtenue.
Les résultats de I'expérience sont présentés sur la figure 3.7. A partir de la température
ambiante nous avons diminué la température de ’échantillon de 10°C, puis un faisceau
laser de 30uW de puissance est focalisé sur la face d’entrée du cristal. On observe qu’une
défocalisation est obtenue a t = 12mn (fig. 3.7d). Les petites taches sombres présentent
dans la figure 3.7d sont dues au phénoméne de condensation qui forme des gouttes d’eau
sur le cristal.

(@) AT=0°C t=0mn

FIGURE 3.7 — Effet d’une diminution d’une température AT < 0
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3.1.4 Influence de la puissance optique et de la variation de
température

Nous nous intéressons ici au temps de réponse du phénomene. Deux parametres in-
fluencent particulierement la dynamique, l'intensité du faisceau et AT.

3.1.4.1 Influence de la puissance

Les expérience sont réalisées dans un échantillon de LN congruent. On augmente la
température du cristal de 10°C et apres stabilisation de la température on injecte un
faisceau laser (A = 532nm) en un spot de 12um de largeur & mi-hauteur. Plusieurs expé-
riences sont ainsi réalisées en changeant la puissance du faisceau ce qui correspond a des
intensités a Pentrée du cristal qui varient dans la plage 10°W/m? & 10"W/m?.

100 . ¥
x10

0 T T T T T 1
0 1 2 3 4 5 6

/I (W 'm?)

FIGURE 3.8 — Influence de l'intensité I sur le temps de réponse ty de la focalisation pyroélec-
trique.

Pour chaque intensité on mesure le temps pour atteindre la focalisation optimale. On
constate que l'intensité joue un role prépondérant dans le temps de focalisation. En effet
il faut un temps de 11mn pour focaliser un faisceau dont I'intensité est de 2.1 x 105W/m?
alors qu’il suffit de 30s pour un faisceau d’intensité 5.5 x 105W/m?. La courbe qui donne
I’évolution du temps de réponse en fonction de 1/1 est présentée sur la figure 3.8.

Cette courbe montre que le temps de réponse t¢(s) suit une loi linéaire en fonction de
1/1. Ce comportement est en accord avec celui observé dans les solitons spatiaux [159)].
De plus ceci est cohérent avec la physique de I'effet photoréfractif.
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3.1.4.2 Influence de la variation de température AT

Apres I'étude de l'influence de l'intensité nous allons exposer ici I'influence de la
température sur la focalisation pyroélectrique. Pour illustrer le role de la variation de
température AT sur la dynamique de I'autofocalisation pyroélectrique deux expériences
similaires sont réalisées pour deux variations de températures AT différentes AT = 8°C'
et AT = 20°C. Les parametres de 'expérience sont : puissance du faisceau = 50uW
(I =6 x 10°W/m?), FWHM = 15um, polarisation extraordinaire et échantillon de LN
congruent. Les résultats sont présentés sur la figure 3.9.

AT=0°C t=Omnl (b) AT=8°C t=1mn l () AT=s°C t=3mn[l] (d) AT=8°C t=15mn

(f)  AT=20°C t=20s | (9) AT=20°C t=40s @ (h) AT=20°C t=70s

FIGURE 3.9 — Autofocalisation pyroélectrique pour deuz températures AT = 8°C' (a-d) et AT =
20C (e-h)

Pour AT = 8°C', le maximum de focalisation est obtenu a 16mn. Le spot est alors
elliptique de dimensions 17um x 20um respectivement selon 'axe C et I'axe X du cristal
(fig. 3.9d). En comparaison avec la taille du spot d’entrée 15um x 15um cette taille reste
supérieure. On peut conclure qu'une variation de température de AT = 8°C' n’est pas
suffisante pour compenser totalement la diffraction d'un spot de 15um de diametre. En
revanche, pour AT = 20°C' le maximum de focalisation est atteint a t = 3mm et le spot
en sortie mesure 7um x 10pm respectivement selon l'axe C et I'axe X (fig. 3.9d).

On déduit donc que la valeur de la variation de température AT influence directement
le temps de réponse et 'efficacité de la focalisation pyroélectrique. L’influence de 'ampli-
tude du champ pyroélectrique sur le temps de réponse est due notamment a la vitesse de
déplacement des électrons qui est dépendantes du champ (v = puFE).

A ce stade une estimation de temps de disparition du champ pyroélectrique semble
indispensable pour évaluer si celui-ci peut étre considéré constant pendant la durée d’au-
tofocalisation.
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3.2 Comportement diélectrique du niobate de lithium

Le LN est un matériau diélectrique avec une tres grande résistivité p = 1/0 ce qui
offre la possibilité de charger électriquement ce matériau pour plusieurs heures soit par
un impulsion électrique soit par une variation de température grace l'effet pyroélectrique.

3.2.1 Application d’une tension externe

Dans le cas d’une tension appliquée le cristal se comporte comme un condensateur.
Des charges de signes opposés apparaissent sur chaque électrode et induisent un champ
électrique interne.

Pour illustrer la capacité du cristal a stocker ces charges électriques. Une tension est
appliquée entre les faces C d’un échantillon de LN a ’aide d’un générateur haute tension
en série avec un interrupteur. Si on reproduit alors les expériences d’autofocalisation
précédentes. La focalisation se produit lorsque le champ électrique appliqué est supérieur
au champ photovoltaique [99]. Cependant cette focalisation s’arréte lorsque la tension
électrique est abaissée.

Si on refait exactement la méme expérience mais en ouvrant l'interrupteur apres avoir
appliquée la tension pendant quelques minutes on observe que la dynamique de focalisa-
tion continue malgré ’absence de tension appliquée. Dans ce cas la distribution de charges
accumulée a la surface des électrodes lors de ’application de la tension n’est pas perturbé,
et le champ interne est donc toujours présent. Pour stopper le processus de focalisation
il suffit de court-circuiter les faces. Par contre si le circuit reste ouvert la focalisation dis-
parait apres un temps de 8 heures correspondant a la relaxation diélectrique du matériau
en raison d’un faible courant interne qui permet un retour a I’état d’équilibre électrique
du cristal.

3.2.2 Effet d’un changement de température

Une de nos hypotheses est de considérer que le champ pyroélectrique se maintien
pendant un temps long par rapport a la durée de 'expérience d’autofocalisation. Dans
I'analyse qui suit nous allons vérifier le comportement de AE,, au cours du temps.

Pour suivre I’évolution du champ AFE,, en fonction du temps en circuit ouvert on
évalue la force de la focalisation pyroélectrique a plusieurs instants t pour une variation
de température AT fixe. L’expérience débute par mettre ’échantillon a une température
stabilisée de 40°C. On effectue ensuite des expériences d’autofocalisation avec un faisceau
laser de 532nm, de 10pm de largeur et de 40uWW de puissance et on observe la dynamique
en sortie du cristal. Le maximum de focalisation est analysé pour chaque expérience. En
effectuant des expériences successives on peut ainsi suivre 1’évolution de la force de la
focalisation pyroélectrique en fonction du temps. On note que la durée pour atteindre
I’aufocalisation s’échelonne de 2mn pour la premiere expérience a 80mn pour la derniére
expérience.
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FIGURE 3.10 — Tuaille minimale atteinte pour le faisceau autofocalisé en fonction du temps
d’attente entre la mise en température de l’échantillon (40°C) et le début d’expérience d’autofo-
calisation.

La courbe de la figure 3.10 présente 1’évolution de la taille minimal atteinte en fonc-
tion du temps d’attente. On constate que 'autofocalisation est de moins en moins efficace.
Pour les trois premieres expériences le maximum de focalisation est facilement atteint et
des spots d’environ 12um de diametre sont obtenus. Cependant a partir d’'un temps d’at-
tente d’environ 6h I’autofocalisation devient moins efficace et la taille minimale augmente
jusqu’a atteindre 52um de diametre pour un temps d’attente de 22h. On précise que ces
mesures sont entachées d’incertitudes en raison de la difficulté a déterminer le moment de
focalisation notamment lorsque ’autofocalisation devient moins efficace.

Ce comportement est la conséquence directe de la baisse du champ pyroélectrique
AE,, au cours du temps a cause d’'une compensation progressive par les charges libres .

Afin de déduire de ces expériences I'évolution de I'amplitude du champ AE,, on s’ap-
puie sur la théorie des solitons spatiaux brillants. L’évolution de la taille normalisée d'un
soliton brillant dans un milieu photoréfractif électro-optique avec champ appliqué est
indiqué sur la figure 3.11 [160].

On peut remarquer sur ce graphe que le maximum de focalisation est obtenu en régime
quasi-transitoire. C’est dans ce régime que nos expériences ont été réalisées. Cette taille
minimal est atteinte pour A& ~ 7w ot A¢ est donné par [161] :

Ax2mw

AE = Azkn(res;(V/L)V? = (2n|An|)*/? (3.9)

avec :

A¢ : Dimension normalisé du faisceau rss : Coefficient électro-optique.
k : Le vecteur d’onde dans le milieu qui vaut (27n)/\.

V : Tension appliquée aux bornes du cristal.

L : Epaisseur du cristal.
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Az : Largeur du soliton & mi-hauteur (FWHM).

A : Longueur d’onde du laser de formation.

n : Indice de réfraction moyen du cristal.

An : Variation d’indice induit par effet électro-optique An = —0.5nr.¢;Eo, Fo = V/L.

HWHM

35

25

oo 01 1 10. i

FIGURE 3.11 — Taille normalisé (demi-largeur a mi-hauteur) d’un soliton en fonction du temps

Dans le cas d'un milieu pyroélectrique photovoltaique le champ appliqué est remplacé
par B, = AE,, — E,;, ou I, est le champ utile pour créer 'autofocalisation.
L’expression du champ utile F, en fonction de la taille du soliton et de la longueur d’onde
est exprimée par la relation suivante :

)\ 2
B = [M q] (3.10)

Grace a cette relation on peut estimer les valeurs du champ utile £, qui a permis d’ob-
tenir les résultats expérimentaux de la figure 3.10. L’évolution du champ utile en fonction
du temps est donné sur la figure 3.12. Et comme AFE,, = E, + E,, et la valeur de E,, est
constante pour une intensité donnée, on déduit que 1’évolution du champ pyroélectrique
AL, est similaire a I’évolution du champ utile F, a la constante E,; prés.

On constate que la courbe obtenue peut-étre assimilée a une exponentielle décrois-
sante ainsi on déduit la constante de temps qui est caractéristique de D'affaiblissement
du champ pyroélectrique. La valeur est proche de 6.4h. Cette valeur nous donne éga-
lement une estimation sur la valeur de la conductivité ¢ dans le matériau sachant que
o=¢/T=11x10"1"Q'm™! ol € = €pe, est la permittivité diélectrique du matériau. Ce
résultat est en accord avec les résultats trouvés dans la littérature o = 7 % 10713Q"tm 1

[162].

On refait exactement la méme expérience mais cette fois-ci dans un cristal de LN
stoechiométrique. La figure 3.13 montre 1’évolution du champ utile en fonction du temps
d’attente.
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FIGURE 3.12 — Ewolution du champ utile E, en fonction du temps déduite des résultats de
Uexpérience de la figure 3.10.
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FIGURE 3.13 — Evolution du champ utile E, responsable de la focalisation pyroélectrique en
fonction du temps d’attente aprés augmentation de la température de 20°C d’un cristal de LN
stoechiométrique.

On trouve ici une constante de temps de 7h ce qui correspond a une conductivité dans
le noir de o ~ 0.98 x 10714Q"tm~L,

On obtient des valeurs proches dans les deux compositions. On peut donc conclure
que la conductivité dans le noir du LN est indépendante de la composition. Cependant
notant que LN stoechiométrique réduit * a donné des valeurs de conductivité plus élevées
(0~ 0.98 x 1077Q m~1) [106].

3La réduction est réalisée par un recuit thermique d’un cristal de LN dans le vide, dans I’hydrogene
ou dans un gaz inerte. Les températures de recuit sont généralement comprises entre 400°C et 600°C.
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Les caractérisations précédentes de la focalisation pyroélectrique nous permettent de
mieux cerner les conditions a respecter afin de former un soliton spatial brillant pyroélec-
trique.

e Une premiere condition doit étre satisfaite : le temps de formation du soliton pyro-
électrique doit étre tres inférieure au temps de disparition du champ pyroélectrique
qui est ici d’environ 6h a une température de 40°C. Ce temps de génération est
dépendant de 'intensité optique utilisé voir figure (3.8). On constate qu’il est aisé
de remplir ce critére en prenant une intensité I > 10*W/m?.

e Afin d’obtenir un régime soliton un second parametre critique est la valeur du champ
utile E, qui est controlée par la variation de température AT. Cette valeur de AT
doit étre adaptée a la taille du faisceau que 'on veut piéger. Nous allons démontrer
qu'une propagation soliton est possible dans la partie suivante.

3.3 Démonstration expérimentale du pyroliton

Pour la démonstration du pyroliton, le soliton spatial pyroélectrique, on utilise le méme
montage que pour les expériences précédentes mais en ajoutant un systeéme optique pour
visualiser la face d’entrée en méme temps que la face de sortie afin de pouvoir comparer
avec précision les deux spots. (figure 3.14)

CP

N2

FIGURE 3.14 — Montage expérimental pour la génération du pyroliton

Afin de déterminer les parametres optimums pour générer un soliton spatial brillant
pyroélectrique nous avons commencé par étudier 'influence du changement de tempéra-
ture AT sur lefficacité de 'autofocalisation.
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Pour cela on injecte un faisceau de 80uW et de 13um de largeur sur la face d’entrée du
cristal de LN congruent et on mesure la taille du faisceau minimale atteinte a la sortie du
cristal pour différentes valeurs de AT'. Les résultats sont présentés sur la figure 3.15. Neuf
séries de mesures sont effectuées avec une augmentation de 2°C de AT entre chaque série
en partant de la température d’équilibre. On constate que ce faisceau diffracte initialement

en un spot de diametre supérieur a 200um en I'absence d’élévation de température (AT =
0°C).

FWHM (um)
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FIGURE 3.15 — Ewolution de la taille minimale atteinte en fonction de AT, "o" taille selon
lUaxze C et "x " taille selon l'axe perpendiculaire o C.

Pour AT entre 2°C et 8°C on observe que l'efficacité de focalisation augmente graduel-
lement pour donner un spot elliptique. Cette ellipticité est due au déplacement privilégié
des charges suivant I’axe C du cristal axe correspondant a la direction du champ pyroélec-
trique. Nous verrons lors de la modélisation la distribution asymétrique de la variation
d’indice que cela implique. Pour AT entre 12°C et 14°C un spot circulaire de diametre de
13pm peut étre obtenu. Une trop forte augmentation de température distord le faisceau
focalisé comme on peut le constater pour AT > 16°C.

On déduit que pour avoir un soliton dont la taille est proche de 15um de largeur a mi-
hauteur une variation de température d’une dizaines de degré est nécessaire.

La figure 3.16 présente la démonstration expérimentale de la génération d’un pyroliton
de 15um de largeur qui se propage sur 20mm de long en utilisant une variation de tempé-
rature de 10°C' (AT = 10°C) pour un faisceau de 80uW de puissance. Les profils similaires
des spots en entrée (fig. 3.16a) et en sortie (fig. 3.16b) du cristal viennent confirmer la
propagation soliton [163]. Le temps d’induction est ici de 10mn.

La propagation soliton de tailles différentes est possible si la valeur de AT est adéquate.
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(a) Spot d'entrée (9] Spot de sortie
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FIGURE 3.16 — Démonstration expérimentale de la génération du pyroliton dans le LN
congruent. (a) Distribution d’intensité a ’entrée et (b) distribution d’intensité en sortie. Para-
métres : puissance du faisceau 80uW , 15um la largeur de faisceau (FWHM) et 10°C' la variation
de température AT = 10°C.

Finalement il est important de signaler que 'autofocalisation pyroélectrique se caracté-
rise également par un nettoyage des faisceaux injectés (figure 3.9) qui est un critere de
formation de soliton.

Afin de mieux comprendre la physique sous jacente et de venir appuyer ’étude expéri-
mentale nous avons développé un modele numérique qui permet de prédire la dynamique
d’auto-focalisation pyroélectrique qui amene a la génération du pyroliton.

3.4 Description du modeéle numérique

Pour calculer la nonlinéarité photoréfractive le modele numérique s’appuie sur le sys-
teme d’équations de transport de charge de Kukhtarev [164] qui prend en compte un seul
centre profond. Le déplacement des charges libres (électrons) est du au champ électrique,
a l'effet photovoltaique et dans une moindre mesure a la diffusion. Ce systeme d’équation
déja présenté dans le chapitre 2 est rappelé ici.

ON};
ot

= 5<[em+[d)<ND —NE) —fneNg, (311)

V.[e|E = p, (3.12)

p=-e(N}y — Ny —n.), (3.13)
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J= e/meAEpy + ukBTﬁne + Bpn(Np — N L€, (3.14)
ap [ —
—=-V.J 3.15

Np et N}, sont respectivement la densité de donneurs et la densité de donneurs ionisés
qui correspondent a la densité de fer et la densité de fer ionisée lorsqu’on considere le fer
comme le centre actif principale.

Quelques hypothéses sont faites afin de résoudre ce systeme : la densité d’électrons est
supposée faible par rapport a celle des accepteurs non ionisés (n. << Np-Nj)) et le taux
de création des électrons est négligé devant 1’évolution temporelle des charges d’espace.
Gréce a ces hypotheses et d’apres les équations (3.11) et (3.13)-(3.15), on peut obtenir la
densité normalisée de charges libres :

I+ 1,)(Np — N},
ﬁe _ 77( + d)(~ D D)’ (316)
Np

et la densité normalisé de donneurs ionisés

Nj=1+p, (3.17)

ce qui nous permet d’écrire ’équation qui régit 1’évolution de la densité normalisée de

charge d’espace.
op o -
5% —uAE,, {V[N,]-E+ NV -E +

ANS} B ((No — Nj)I)- & (3.18)

e, Np, et N sont respectivement normalisés par rapport & Nu, p est normalisée par

rapport & eN4 et E le champ électrique est normalisé par rapport & AE,,. n=5/(Ny et

E,;, = Bpp&Na/eps est le champ photovoltaique. On rappelle que Vet A opéerent sur les
trois coordonnées spatiales x, y et z.

Pour obtenir I’évolution du champ de charge d’espace pour une distribution d’intensité
donnée, ce nouveau systeme d’équations est résolu par une méthode itérative en partant
des conditions initiales. Tout d’abord 7, est calculé a partir de I'équation (3.16) en sup-
posant que Nj, = 1 car & t = 0 dans un matériau photoréfractif la densité de donneurs
ionisées N et égale a celle des accepteurs N4. Puis grace a 'équation (3.18) I'évolution
de charge d’espace est calculée pour un intervalle de temps At. Finalement la densité de
donneurs ionisés et de charges libres normalisée a t = At est déduite respectivement des
équations (3.17) et (3.16). La prochaine étape dans la résolution numérique est le calcul
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du champ électrique (le champ de charge d’espace) produit par la nouvelle distribution
de charge d’espace a t = At.

V. (3.19)

Dans cette phase au lieu de calculer le champ de charge d’espace E,. = AEpy +E (7)
par la méthode classique qui utilise ’équation de poisson (3.12) qui n’est pas simple a
résoudre dans un milieu anisotrope, le calcul du champ électrique se fait ici a partir de
I’équation (3.19) qui peut étre résolue en utilisant la transformée de Fourier discréte (en
3D). Cette méthode permet d’obtenir les trois composantes du champ produit par la dis-

—

tribution de charge p(r')dV dans le volume du milieu V (dV étant un volume élémentaire).
L’utilisation de I’équation (3.19) donne un avantage additionnel a ce nouveau modele nu-
mérique 3D.

Finalement et en résumé 'originalité de ce programme est 'utilisation d’une méthode
itérative pour le calcul de la distribution de charge p dans le volume et la FFT pour le cal-
cul du champ correspondant E en fonction du temps. Ces outils de calcul se caractérisent
par une faible utilisation des espaces mémoires ce qui permet un échantillonnage plus fin
et une propagation sur une vingtaine de millimetres avec des fenétres transversales assez
large pour éviter les effets de repliement lors des grandes diffractions.

A ce stade, avant de commencer la simulation sur la propagation de la lumiere dans
un milieu photoréfractif et afin de confirmer la validité de la FFT nous allons tester cette
méthode. Pour cela nous allons calculer la distribution du champ E créée par une sphere
uniformément chargée de densité volumique de charge p et de rayon R. Les parametres
suivants sont considérés : charge totale de la sphére @ = 107°C' et rayon de la sphére
égale a 0.2mm.

La figure 3.17 présente la distribution du champ E générée par cette distribution sphé-
rique de charges. On constate que le champ est fort en surface est décroit en allant soit
vers le centre soit vers l'extérieur de la sphere (fig. 3.17a). Le potentiel associé est affi-
ché sur la figure 3.17c, ce dernier est fort au centre et décroit d’une maniere symétrique
vers la surface pour s’annuler rapidement a l’extérieur de la sphere. Afin de bien illustrer
I’évolution du champ E a l'intérieur et en dehors de la sphere, la figure 3.17b présente
le profil du champ selon un diametre, on observe que le champ décroit linéairement vers
le centre et décroit quadratiquement vers 'extérieur. On procede de la méme fagon pour
tracer le profil du potentiel (figure 3.17d).

Ces résultats numériques sont en accord parfait avec les résultats donnés par les so-
lutions analytiques. En effet pour une sphere uniformément chargée et de rayon R la
littérature nous dit que :
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FIGURE 3.17 — Distribution du champ E (a) et du potentiel V (c) et profils du champ (b) et
du potentiel (d) selon un diamétre générée pour une sphére uniformément chargée

A Yintérieur de la sphére (r<R), le champ électrique s’écrit ainsi :

E(r) = 3%7« (3.20)

p et € sont respectivement la densité de charge surfacique et la permittivité relative du
vide. Le champ varie linéairement avec r pour s’annuler au centre de la sphere a r=0.

A la surface (r=R) :

E(r) = 3%)3 (3.21)

Le champ est maximal a la surface de la sphere.
A Pextérieur (r>R) :

BE(ry=2L"" (3.22)

Le champ décroit en 1/r% & 'extérieur de la sphere.

Un second exemple de vérification plus proche de notre probleme de base consiste a
calculer la distribution de charge et le champ de charge d’espace produits par effet pho-
toréfractif lors d’une illumination par une distribution lumineuse gaussienne.
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FIGURE 3.18 — (a) distribution d’intensité correspondante a la densité de charge normalisé

(b) et (¢, d) composantes transverses du champ électrique normalisé auzx instants initiauz de la
focalisation.

La figure 3.18 montre une étape au début du processus de la photo-induction photo-
réfractive. La figure 3.18a présente la distribution d’intensité pour ce faisceau de 12um
de largeur a mi-hauteur et les figures 3.18b-d montrent respectivement, la distribution de
charges d’espaces et les composantes du champ électrique E,/AE,, et E,/AE,,. La com-
posante E,/AE,, est minimale au centre du faisceau et maximale sur de part et d’autre du
faisceau selon 'axe C. Cette distribution de champ est caractéristique de la distribution
lumineuse 2D dans un milieu photoréfractif. La distribution E,/AE,, est antisymétrique
avec quatre lobes.

sur la distribution d’indice de réfraction pour cette configuration électro-optique (An, =
—%ni’rggEz), cependant elle contribue au déplacement de charges.
Ces résultats numériques sont en total accord avec les résultats de la distribution de
charge 2D dans un milieu photoréfractif obtenu auparavant par différentes méthodes de
résolution [165-167].

A ce stade nous avons validé le calcul des charges et du champ E en volume. L’objectif
de ce programme numérique est de simuler précisément la propagation des faisceaux lumi-
neux dans un milieu photoréfractif. L’étape suivante va consister a calculer la propagation
de la lumiére dans un milieu ou l'indice de réfraction n subit une perturbation induite
An par effet électro-optique.

Pour un faisceau laser monochromatique de longueur d’onde A\, la propagation de la lu-
miere est donnée par I’équation paraxial (PWE) :

1

0
24 =
(z,y,2) iop

2T
2 4 ZLAnA 2
5 Vi (fmy,Z)H/\ nA(z,y, z), (3.23)

avec V3 = (0?/022,0%/0y?), A, et A, sont les composantes transverses du champ optique
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et k = 27mn/\ est le vecteur d’onde dans un milieu non perturbé d’indice de réfraction n.
An est la variation d’indice induite par le champ de charge d’espace photoréfractif grace
a l'effet électro-optique :

1
An = —§n3freffEsc (3.24)

avec 1 le coefficient électro-optique linéaire de LN et E. le champ de charge d’espace.
Pour une configuration cristallographique et une polarisation données, I’équation (3.24)
est parfaitement déterminée. La perturbation d’indice de réfraction An dans le volume
du cristal peut donc étre calculé connaissant F,. a t = At.

|Conditions initiales + Paramétres|

U Evolution de la densité de charges

mezﬂ(l"'ld)’\(llﬁo_N"S) \

U Equation de propagation
NG =1+5 (0 A(X, Y, 2) =iiViA(x, Y, z)\

0z

0 = - — =
E/’: ~uE,, {V[Ne]-E+ N, VeE +

.27
KgT ANeJ +i TAnA(x, y,2)

eEpy

— W7E, VI(N, —Ng)ITe _ 1
0 4 S An=—2nr, Eg )

U Calcul di:ichamp de charge d’espace

— - i - Yor
E = /NS Gap—— ——dVv
(") PvC+4ﬂ.€0[5r].|.“.vp(r)‘?_?‘3

FIGURE 3.19 — Principes et équations traités pour la modélisation numérique de la propagation
dans un milieu photoréfractif.

La propagation de la lumiere est ensuite calculée dans chaque tranche élémentaire
successive traversée a l'aide de la méthode de Split Step Fourier. Ce processus est répété
jusqu’a ce que le régime établi soit atteint.

Les étapes du calcul du modeéle numérique sont résumées sur la figure 3.19.
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3.4.1 Résultats numériques

3.4.1.1 Simulation de la focalisation pyroélectrique

Maintenant que la description du modele numérique est achevée, on va 1'utiliser pour
étudier la dynamique de focalisation pyroélectrique photoréfractive.

Pour cela on utilise les parametres suivants : P = 50uW, FWHM = 17Tum, A =
532nm, polarisation extraordinaire, propagation selon Y, X X Y x Z =8 x 20 x 0.5mm,
AT = 10°C (24KV/cm), Eyp, = 21kV/em, Na = 2 x 102cm™3 Np/Ny = 2 et I; =
L1naz /100 avec I Uintensité du faisceau.

g

‘v
=
v -
c E
£z
g
=
Ta

AT=10°C t:tF /3 (c) AT=10°C

AT=10°C AT=10°C =12t

() Ey/Eey (9) Ey/Eey

FI1GURE 3.20 — Dynamique de l’autofocalisation pyroélectrique (a-e) pour une polarisation ex-
traordinaire dans un échantillon de niobate de lithium de 20mm de long. (f-i) Champ de charge
d’espace correspondant aux figures (b-e) respectivement. Paramétres de la simulation numé-
rique : Puissance du faisceau laser SOuW, AT = 10C (AE,, = 24KV /cm), Ep, = 21kV/em,
Na=2x10%em™3, Np/Na =2 et I; = I,/100.

On constate d’apres la figure 3.20 que I'auto-focalisation se met initialement en place
en raison de la baisse du champ E, au centre du faisceau (fig.3.20f,g) jusqu’a atteindre
le maximum de focalisation a t = tr (fig.3.20c). Ensuite au centre du faisceau le champ
continu a se creuser jusqu’a atteindre la valeur de saturation qui correspond a la valeur
du champ photovoltaique E,;,. Pendant ce processus le faisceau s’élargit (fig.3.20d,e) car
la zone de champ écrantée s’élargit (fig.3.20h,i). Cette dynamique correspond a la dyna-
mique d’autofocalisation observée expérimentalement (fig. 3.4 ). On observe notamment
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une autofocalisation maximale en régime transitoire. Régime qui est exploité dans notre
étude.

AT=8°C

INE t=0s [l (b) AT=8°C t:TH/3 () INE tzzTF ]/3

g

Intensité
(W/m2)

Te

AT=20°C

aT=20°C t=T./3 Nl (q) AT=20°C (C)] AT=20C  t=T,

g

_>> Intensité
(W/m2)
—>
[2)

FIGURE 3.21 — Calcul numérique de la dynamique de ’autofocalisation pyroélectrique pour
AT =8C et AT = 20°C dans un échantillon de niobate de lithium de 20mm de long. Les para-
metres de la simulation numérique sont : puissance du faisceau laser 80uW , AT = 8 Cet20C
(AE,, = 19KV /cmetd8kV/em ), Ep, = 19kV/em, Na = 2 x 10%em™3, Np/Na = 2 et
Ij = Inaz /100

Dans un deuxieme temps on étudie 'influence de 'amplitude du champ pyroélectrique
sur D'efficacité de la focalisation pyroélectrique. Les variations de température AT = 8°C'
et AT = 20°C sont comparées avec les résultats de 'expérience (2.1.3.2). Les parametres
de la simulation sont similaires a la simulation précédente sauf FWHM = 15um et
P =53ulW.
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Pour AT = 8°C la diffraction linéaire (fig. 3.21a) n’est pas totalement compensée car
la taille du spot au maximum de focalisation (16um x 19um) (fig. 3.21d) est plus large que
la taille du spot d’entrée (15um x 15um) ce qui est di a la trop faible variation d’indice
An (fig. 3.21g). En revanche pour AT = 20°C' on observe une surfocalisation. La taille
du spot de sortie 6um x 9um (fig. 3.21d) est plus petite que la taille du spot d’entrée
(15um x 15um) en raison d’une trop forte variation d’indice An (fig. 3.21g).

Dans les deux cas 'autofocalisation se produit grace a 'augmentation progressive de
la variation d’indice An au cours du temps. Cependant une forte variation de tempéra-
ture permet d’induire une modulation d’indice plus importante et plus rapide. Le rapport
entre tgy et tgo vaut 8, cette valeur est proche de la valeur obtenu expérimentalement qui

t °
est de AT=20¢ = 12 (fig. 3.9). Finalement ces résultats numériques sont en bon accord
AT=8 C
avec les résultats expérimentaux (fig. 3.9).

Ces deux expériences numériques expliquent de fagon satisfaisante le comportement
observé expérimentalement.

3.4.2 Génération du pyroliton : modélisation

Le but est de montrer par le calcul que la génération du pyroliton est possible. Les
parametres numériques sont ici choisis de maniere a respecter les conditions expérimen-
tales. On prend donc le cas d’un faisceau laser a 532nm polarisé selon ’axe C (polarisation
extraordinaire) focalisé sur la face d’entrée en un spot de 15um de largeur & mi—hauteur
(figure 3.22a). En régime linéaire le faisceau se propage selon 'axe Y sur une distance de
20mm de long pour donner par diffraction un spot de 150pum de diametre (figure 3.22b).
La variation de température utilisée est AT = 10°C.

En régime non linéaire I'effet photoréfractif se met progressivement en place et 'au-
tofocalisation atteint un maximum a t = tp (figs. 3.22c et d). La figure 3.22e illustre la
distribution de la composante z du champ électrique en régime établi.

Loin du faisceau laser le champ électrique £, est égal au champ pyroélectrique AL,
alors que dans la partie centrale du faisceau le champ est moindre a cause de la présence du
champ de charge d’espace photoréfractif qui s’oppose au champ pyroélectrique pour don-
ner une valeur du champ proche du champ photovoltaique intrinseque E,;, = 19kV/cm.
Puisque la variation d’indice (fig. 3.22f) est proportionnelle a 'opposé du champ élec-
trique une structure guidande est ainsi générée dans le matériau a condition que le champ
pyroélectrique soit supérieur au champ photovoltaique. La figure 3.22e met également
en évidence 'anisotropie de l'effet photoréfractif qui fait apparaitre deux minima locaux
selon I'axe C ce qui est typique de la distribution de charge 2D comme il a été observé
dans les solitons écrants [167].
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FIGURE 3.22 — Calcul numérique de I’autofocalisation pyroélectrique pour une polarisation ex-
traordinaire dans un échantillon de niobate de lithium de 20mm de long. Les parameétres de la si-
mulation numérique sont : Puissance du faisceau laser SOuW, AT = 10C (AE,, = 24KV /cm),
Epn =19kV/em, Na =2 x 10%em™3, Np/Ng =2 et I = I;nq,/100.

Cette distribution d’indice anisotropique donne en général un faisceau légerement el-
liptique avec un confinement plus fort selon I'axe C. Mais pour des parametres bien choisis
un faisceau circulaire a la sortie du cristal avec une taille similaire au spot d’entrée est
obtenue lorsque le maximum de focalisation est atteint (figs. 3.22a et d) ce qui correspond
a une propagation solitonique.

3.5 Conclusions

L’exploitation du champ pyroélectrique et la grande résistivité de LN permettent d’ob-
tenir une focalisation pyroélectrique. Cette technique, tres simple a mettre en oeuvre,
permet de réaliser des guides d’ondes. La focalisation photoréfractive pyroélectrique se
caractérise par sa forte non linéarité générée par une simple augmentation de tempéra-
ture. Nous avons montré que ce controle permet 'induction d’un soliton spatial brillant
pyroélectrique appelé "Pyroliton". En revanche une trop forte nonlinéarité mene a 1'ob-
servation d’une surfocalisation. La démonstration de la focalisation pyroélectrique a été
réalisée dans un échantillon de niobate de lithium congruent. Les résultats expérimentaux
ont été confirmés a 'aide d’un modele numérique 3D qui prend en compte la dynamique
de l'effet photoréfractif.
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Chapitre 4

Etude approfondie de la focalisation
par effet pyroélectrique

Afin de caractériser plus précisement le phénomeéne d’autofocalisation par effet py-
roélectrique que nous avons mis en évidence nous allons effectuer des caractérisations
complémentaires. On va commencer tout d’abord par étudier la focalisation pyroélec-
trique dans un échantillon de LN de composition stoechiométrique (SLN) (¢; ~ 50%)
ensuite nous allons analyser 'influence de la polarisation optique et 'intensité du faisceau
sur la dynamique de la focalisation dans des échantillons de LN stoechiométriques (SLNs)
et congruents (CLNs). Enfin, on cléturera ce chapitre par un ensemble de résultats sur
les propriétés guidantes, des guides photo-induits par effet pyroélectrique.
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4.1 Focalisation pyroélectrique dans LN stoechiomé-
trique.

Dans le chapitre précédent nous avons démontré la focalisation pyroélectrique dans
le LN congruent, ici nous allons présenter ce comportement dans un cristal de LN de
composition stoechiométrique.

4.1.1 Démonstration expérimentale

Nos échantillons de LN de composition stoechiométrique (Cr; = 50%) utilisés dans ces
travaux proviennent d'un wafer de coupe Z de 500um d’épaisseur achetés chez ’entreprise
Oxide !. Les échantillons ont été coupés d’une maniére a avoir 20mm de long selon 1'axe
cristallographique Y et 8mm de large selon 'axe cristallographique X, afin de respecter
la méme coupe que les échantillons de LN congruent.

Les valeurs des coefficients pyroélectriques et électro-optiques des cristaux stoechiomé-
triques de LN sont quasi-similaires a ceux des cristaux de LN congruents comme 'indique
le tableau 4.1. Cependant on peut s’attendre a obtenir une focalisation moins efficace
que celle obtenue avec un échantillon de LN congruent du fait de la probable diminution
des centres profonds photoréfractifs. En effet une composition stoechiométrique du cristal
diminue la concentration de défauts dans le matériau.

a3 (pm/V) | %r33 (pm/V) | °p (107°C'm 2K 1)
Congruent 10.49+0.07 | 31.44+0.2 6
Stoechiométrique | 9.25 4+ 0.07 29.4 4+ 0.2 5

FIGURE 4.1 — Valeurs des coefficients électro-optiques et pyroélectriques de LN stoechiométrique
et congruent, ¢ valeurs de la littérature [155] et ® valeurs mesurées dans ce travail a T = 32°C
(figure 2.12).

L’étude expérimentale a été réalisée en utilisant le banc expérimental décrit dans le
chapitre précédent (figure 3.3). La dynamique de focalisation présentée sur la figure 4.2
d’un faisceau gaussien de polarisation extraordinaire qui provient d'un laser qui émit a
532nm a été réalisée en augmentant la température de I’échantillon de 20°C. La puissance
et la largeur du faisceau ont été ajustées respectivement a 30uW et a 15um.

On observe que malgré la diminution supposée des centres profonds photoréfractifs, la
dynamique d’autofocalisation est similaire a celle observée dans le cristal de LN congruent.
Dans les deux cas une focalisation efficace est atteinte.

On déduit donc que dans nos cristaux SLNs la stoechiométrie n’est pas exacte et l'effet
photoréfractif est assez fort pour compenser la diffraction linéaire. Cette observation est en

L(http ://www.opt-oxide.com/)
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accord avec des publications qui ont montré que I’enrichissement en lithium des cristaux
congruents diminue la résistance au dommage optique et permet de fortes variations de
biréfringence dn photoinduites pour des faibles et moyennes intensités (figure 4.3).

AT=20°C t=30s AT=20°C t=54s AT=20°C t=132s

(d)

FIGURE 4.2 — Dynamique de l’autofocalisation pyroélectrique d’un faisceau laser da la longueur
d’onde 532nm et de polarisation extraordinaire dans un échantillon de niobate de lithium stoe-

chiométrique.

On observe dans cette figure que les variations d’indice induites dans les cristaux
stoechiométriques sont plus importantes que celles obtenus dans les cristaux congruents.
On constate également que pour une valeur d’intensité I = 10°W/m? la variation d’indice
dans un cristal de LN stoechiométrique Cr; = 50% (figure 4.3a ou Cp; = 49.8% (figure
4.3b) est 10 fois plus forte que la variation d’indice dans un cristal CLN (Cf; = 48.6%).

1.2 T T T 7] 12 r
a
( )—9— c i = 50.0% ,/ (b) 49.8 mol 3 LizO in erystal
10 —g—groe—6—0
—_ ==l = CLi 48.6 % |Zi -
ﬂlj 0.8 I~ / — o 8 Ar-laser off
P / o A=488nm '=Zower?
— A=514nm "%" — 8 49.5 mol % Li,O in crystal
ﬁ ,/ ﬁ —a-—-0— e
7 0.4 - /El’ ] Yel 4
#
W a 48.6 mol.% Li4O in crystal
0--0 ’
- == 47.8 mal% LiuO in crystal
0 at | ! o oy B = ;
5] 6 7 8 o 2 4 8 8 10
1 04 1 O 1 O 1 o 1 O Irradiation time (min)
I[W/m?]

FIGURE 4.3 — Variation de la bérifringence dn dans un cristal de LN congruent et stoechio-
métrique en fonction de l'intensité [105] (a) et Uinfluence de l'enrichissement en lithium sur la
valeur de én en fonction du temps d’exposition d une irradiation lumineuse (A = 532nm) pour

I =10°W/m2 (b) [169].

Ces résultats ont été obtenus pour des cristaux stoechiométriques obtenus par la mé-
thode qui consiste a ajouter de l'oxide de potassium (K,0) dans le bain de croissance.




96 4. ETUDE APPROFONDIE DE LA FOCALISATION PAR EFFET PYROELECTRIQUE

Des résultats similaires ont été obtenus également dans des cristaux SLN développés par
la méthode de croissance VTE (vapour transport equilibration) [170].

La raison derriere cette augmentation de la variation d’indice photo-induite pourrait
étre une diminution de la photoconductivité o, dans les cristaux quasi-stoechiométriques.
Cependant dans la littérature on trouve que c’est le contraire qui se produit. En ef-
fet la photoconductivité o,, augmente avec la stoechiométrie. Ainsi on trouve o,/ =
(3—4) x 107°(QemW) pour un cristal SNL [171] alors qu’elle vaut o,,/I = 107°(QemW)
pour un cristal CLN [171]. Une augmentation similaire de la photoconductivité a égale-
ment été observée dans des cristaux de LN stoechiométrique dopé fer [171]. Cette aug-
mentation de la photoconductivité diminue le champ photovoltaique car E,, = Jpn/0pn
(on néglige la conductivité électrique du matériau dans I'obscurité o,). Pour expliquer les
fortes variations d’indice photoinduites obtenues dans les cristaux stoechiométrique pour
des intensités faibles et modérées (figure 4.3) il existe donc une autre raison.

La constante de Glass G ? est liée directement au coefficient photovoltaique 3, par
la relation suivante :

sGhv
Bph = 0

avec s la section efficace de photoionisation des électrons, hv I’énergie d’'un photon et
Q ° Pefficacité quantique. Or cette constante augmente significativement avec le rapport
([%ﬁ]) comme c’est indiqué sur le tableau 4.4 qui rassemble les valeurs de la constante de
Glass G et la photoconductivité o,),) des deux compositions de LN (stoechiométrique et

congruent).

(4.1)

CLN SLN
Polarisation Ordinaire | Extraordinaire | Ordinaire | Extraordinaire
Constante de Glass 1.5 2.5 41 49
10712 G (emV 1)
Photoconductivité 2 2.2 26 27
1075 oy (@7 tem ™)

FIGURE 4.4 — Valeurs de la constante de Glass et de la photoconductivité pour les polarisations
ordinaire et extraordinaire dans le LN congruent (CLN) et stoechiométriqgue (SLN) non dopé
d’aprés [171].

Donc on déduit que 'augmentation de 'effet photoréfractif dans le SLN est due a une
augmentation significative du courant PV (J,, = B, (Np — Njy)I) qui est prépondérant
sur 'augmentation de la photoconductivité.

2G : une constante dépendante de la nature et la concentration des centres profonds [145]
3L’efficacité quantique Q représente ici le rapport entre le nombre d’électrons excites qui participent
a leffet photoréfractif et le nombre de photons absorbés d’énergie hr
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4.1.2 Influence de la variation de température sur ’autofocali-
sation pyroélectrique

Maintenant que 'auto-focalisation pyroélectrique a été démontrée dans des échantillons
de LN stoechiométriques nous allons voir I'influence de la température sur la dynamique
de focalisation dans ce matériau.

Nous respectons la méme démarche expérimentale que dans un cristal congruent. Le
faisceau laser est focalisé sur la face d’entrée apres avoir stabilisé la température du
cristal. Une intensité I ~ 10°W/m? pour toutes les expériences. Aprés chaque expérience
I’échantillon est replacé a température ambiante.

t=0sf (b) AT=10°C t=25mnf(c) AT=20°C t=132sf(d) AT=30°C t=72

FIGURE 4.5 — Influence de la variation de température sur l’autofocalisation pyroélectriques
d’un faisceau laser (A = 532nm) de polarisation extraordinaire dans un échantillon de LN
stoechiométrique

Les résultats de l'influence de la variation température AT sur l'efficacité de foca-
lisation sont présentés sur la figure 4.5. On y voit que le temps de réponse diminue et
lefficacité de focalisation s’améliore avec la température comme dans le cas d'un cristal
congruent. En revanche on observe que pour une variation de température de 10°C le fais-
ceau d’entrée se scinde en deux spots en sortie (fig. 4.5b). Ce comportement n’avait pas
été observé dans le cristal congruent. Nous allons revenir plus en détail sur ce phénomeéne
plus loin dans ce chapitre.

4.2 Influence de la polarisation optique

Jusqu’a ici les expériences ont été effectuées a ’'aide d’un faisceau polarisé linéairement
selon 'axe C (polarisation extraordinaire).

Dans cette partie nous allons nous intéresser a 'influence de la polarisation optique sur
I’autofocalisation pyroélectrique dans deux échantillons de LN de composition différentes
stoechiométrique (¢; ~ 50%) et congruent (¢;; ~ 48.6%).
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4.2.1 Etude dans LN stoechiométrique

Le dispositif expérimental est similaire a celui utilisé dans la figure 3.3. Grace au
polariseur placé derriére la lame demi-onde, on choisit la direction de la polarisation
linéaire & utiliser.

Température (°C) Température (°C)
' &) Polarisation extraordinaire.

C (@) spotdentre

4

11pm

FIGURE 4.6 — Dynamiques de ’autofocalisation pyroélectriques pour une polarisation extraor-
dinaire (A) et ordinaire (B) dans un échantillon de niobate de lithium stoechiométrique

Pour un faisceau laser a 532nm focalisé en un spot de 11um sur la face d’entrée
dans un échantillon stoechiométrique de 20mm de long qui se propage selon I'axe Y, les
comportements d’autofocalisation observés jusqu’au maximum de focalisation pour une
polarisation extraordinaire et une polarisation ordinaire sont représentés respectivement
sur la figure 4.6A et B. Lorsque le cristal est a température ambiante le faisceau diffracte
au cours de la propagation et sa taille a la sortie atteint 500um ce qui est équivalent a
I’épaisseur du cristal, comme en témoignent les franges de Lloyd produites par la réflexion
du faisceau sur les faces latérales du cristal (figs. 4.6A(b) et 4.6B(b)).

Avec une polarisation extraordinaire on constate que des que la température du cristal
commence a augmenter le faisceau de 80uW s’autofocalise, comme on peut le voir sur la
figure 4.6A. L’auto-confinement du faisceau est déja visible 30s seulement apres le début
de 'expérience, alors que la température du cristal ne s’est pas encore stabilisée. Quand le
maximum de confinement est atteint a ¢t = 132s, un spot efficacement focalisé est obtenu
(fig. 4.6A(f)) (8um selon I'axe Z et 9um selon I'axe X, axe perpendiculaire a 'axe C). Si
on compare avec la taille du spot d’entrée on constate qu’une surfocalisation est présente.

Avec une polarisation ordinaire le début de la focalisation est observable seulement
60s apres la mise en route du laser et le maximum de confinement est atteint a ¢ = 444s
(10pm selon l'axe Z et 12um selon 'axe X). L’obtention des tailles similaires en entrée et
en sortie du cristal témoignent de la formation d’un soliton avec ces paramétres. Le temps
de réponse avec la polarisation ordinaire est 3,4 fois plus long qu’avec une polarisation
extraordinaire. D’apres le tableau 4.4 les valeurs de la photoconductivité o), associées
aux deux polarisations linéaires sont similaires dans le LN stoechiométrique, la disparité
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dans le temps de réponse ne peut donc pas étre liée a I'influence de la polarisation sur la
photoconductivité. Nous allons expliquer par la suite la cause de cette disparité.

Par ailleurs le coefficient ry3 associé a la polarisation ordinaire est environ trois fois
plus faible que le coefficient rs3 associé a la polarisation extraordinaire (tab. 4.1). On peut
donc s’attendre a obtenir une taille de faisceau en polarisation ordinaire presque deux fois
supérieure a celle obtenu en polarisation extraordinaire, puisque la largeur du soliton Ax
est inversement proportionnelle & la racine carré de la variation d’indice An [97] :

1
Axr = \/8n x 4.2
/v 42)
avec A la longueur d’onde, n I'indice de réfraction et An = —0.5n37"6ffEsc, Teff = T33 pour

une polarisation extraordinaire et r.;y = ri3 pour une polarisation extraordinaire.

L’obtention de largeurs proche pour les deux polarisations (8m x 9um pour la polari-
sation extraordinaire et 10um x 12um pour la polarisation ordinaire) est donc inattendue.
Le champ pyroélectrique est indépendant de la polarisation de la lumiére mais la dépen-
dance du champ photovoltaique a la polarisation de la lumiere peut-elle expliquer cette
observation ?

4.2.2 Simulations numériques

Pour illustrer 'influence du champ photovoltaique nous avons réalisé des simulations
dans lesquelles on considere le champ photovoltaique comme un parametre d’ajustement.

() Spot de sortie
1 (W/m?)

(a) Spot d'entrée
| (W/m?)

5
x10

22- -
1.98- -

176: - 12x12pm
154 -

(c) Ez/Epy (d) La variation d'indice
An

FIGURE 4.7 — Calcul numérique de la distribution d’intensité (b), du champ de charge d’espace
(¢) et de la variation d’indice (d) en sortie a l'optimum de focalisation pour une polarisation
extraordinaire avec E,p, = —35kV /em
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Tout d’abord nous commencons par effectuer une simulation avec la polarisation ex-
traordinaire ou le champ photovoltaique est choisi de maniere a voir un bon accord avec les
résultats expérimentaux, c’est a dire afin d’obtenir un confinement comparable au confine-
ment de 'expérience. Les parametres de la simulation sont E,;, = —35kV/cm, spot d’entré
FWHM = 12um, X\ = 532nm N, = 4 x 102m™3 (densité d’accepteurs), Ng/N, = 2 (N,
densité de donneurs) et I, = /100 (I I'intensité d’obscurité et I l'intensité du faisceau
laser). Les résultats de la simulation pour le confinement optimal sont représentés sur la
figure 4.7. Un spot de 8um de large selon 'axe C et 8um selon 'axe X est obtenu (fig.
4.7b), la distribution de la variation d’indice An (fig. 4.7d) responsable de ce confinement
est produite par la distribution transverse E, du champ de charge d’espace (fig. 4.7¢).

(€)) Spot d’entrée (b) Spot de sortie
1(W/m?2) I (W/m2)

5
x10

22
1.98- -
1.76- -
154 - 12x12um 14x19pm
1.328 - . -

11
0.88
0.66
0.44
0.22

(d) La variation d'indice

11 -
1.05. -
01, -
0.95
0.9

0.85
0.8

FI1GURE 4.8 — Calcul numérique de la distribution d’intensité (b), du champ de charge d’espace
(c) et de la variation d’indice (d) en sortie a l'optimum de focalisation pour une polarisation
ordinaire avec Ep, = —35kV /cm

Pour une polarisation ordinaire, la distribution d’intensité obtenue par calcul ainsi que
la variation d’indice et la composante transverse du champ de charge d’espace £, a la
sortie du cristal au maximum de focalisation sont représentées dans la figure 4.8. Dans
cette figure le champ photovoltaique est identique au cas de la polarisation extraordinaire.
Dans ce cas on observe que le faisceau en sortie est moins confiné qu’en polarisation extra-
ordinaire (14um x 19um) ce qui est di a la plus faible valeur du coefficient électro-optique
r13 associé a la polarisation ordinaire. Cependant en ajustant le champ photovoltaique a
E,, = —28kV/em on trouve un confinement similaire a l'expérience (voir figures 4.9 et

16B).

Suite a ces résultats on peut confirmer que l'amplitude du champ de charge d’es-
pace photoréfractif responsable de I'autofocalisation est donné par la compétition entre
le champ pyroélectrique et le champ photovoltaique qui I’'opposent.
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(b) Spot de sortie
1 (W/m?)

Spot d’entrée
1 (W/m2)

12x12pum

11x13pm
.

(c) Ez/Epy (d) La variation d'indice
An

FIGURE 4.9 — Calcul numérique de la distribution d’intensité (b), du champ de charge d’espace
(c) et de la variation d’indice (d) en sortie a l'optimum de focalisation pour une polarisation
ordinaire avec Ep, = —28kV /cm

Ainsi pour une polarisation ordinaire la faible valeur du champ photovoltaique per-
met la formation d'un large champ de charge d’espace qui compense la faible valeur du
coefficient électro-optique ri3, ce qui donne un confinement proche de celui obtenu avec
une polarisation extraordinaire. Par opposition la forte valeur du champ photovoltaique
pour une polarisation extraordinaire est compensée par le fort coefficient électro-optique
r33 ce qui donne une variation d’indice similaire a la polarisation ordinaire. Ces résultats
explique également la disparité dans le temps de réponse qui est due au large champ de
charge d’espace qu’il faut générer en polarisation ordinaire.

Des guides ondes de taille similaire peuvent donc étre réalisés a 1’aide des deux polari-
sations linéaires. La disparité de temps de réponse entre les deux polarisations est due a la
forte amplitude du champ de charge d’espace qu’il faut générer en polarisation ordinaire
et également a la section efficace de photo-ionisation plus faible en polarisation ordinaire
en raison de 'anisotropie du cristal [172]. Finalement la comparaison entre l'expérience
et la simulation permet de déduire le rapport entre le champ photovoltaique généré en
polarisation ordinaire et en polarisation extraordinaire Ep./Epp, ce rapport implique que
le rapport des coefficients photovoltaiques (33/513 = %‘S/N‘”

pho€ls/Nay
fluence de la polarisation de la lumiere sur la section efficace. Ce rapport est proche de
celui déduit du tableau 4.4 qui donne fs3/513 = G./G, ~ 1.2, ou G, et G, sont respec-
tivement les constantes de Glass pour une polarisation extraordinaire et une polarisation
ordinaire.

= 1.25 si on néglige I'in-
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4.2.3 Etude dans LN congruent

Une expérience supplémentaire sur l'influence de la polarisation a été réalisée cette
fois-ci dans un échantillon de LN de composition congruente. Les résultats sont donnés
sur la figure 4.10.
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FIGURE 4.10 — Comparaison de l’auto-focalisation dans un cristal de LN de 17mm de long en
fonction de la polarisation optique. (a) spot d’entrée (13um FWHM), (b) diffraction, (c) focali-
sation en polarisation ordinaire et (d) focalisation en polarisation extraordinaire. Paramétres :
LN congruent X XY x Z =8mm x 1Tmm x 0.5mm, P = 80uW et AT =207C.

On remarque distinctement qu’une meilleure focalisation est obtenue avec une pola-
risation extraordinaire (10um x 10um) (figure 4.10d) qu’avec une polarisation ordinaire
(10pm x 25um) (figure 4.10c). On note que le temps de réponse pour atteindre le maxi-
mum de focalisation est de 3mn pour une polarisation extraordinaire et de 9mn pour une
polarisation ordinaire. On note que pour une intensité similaire a celle utiliser dans le
cristal stoechiométrique un temps de réponse similaire a été obtenu.

Dans un premier temps la comparaison de ces résultats avec ceux obtenus avec un
échantillon de LN stoechiométrique nous pousse a penser que le champ photovoltaique
est plus fort dans un échantillon congruent que dans un échantillon stoechiométrique pour
une polarisation ordinaire, ce qui est incohérent avec les résultats des figures 4.3 et 4.4. La
suite de la dynamique d’autofocalisation se caractérise par un effet de déplacement latéral
du faisceau qui a comme origine une saturation de charges et comme en polarisation
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ordinaire le champ utile £, = E,, — E,;, qu’il faut générer pour atteindre le régime de
focalisation est trois fois plus important qu’en polarisation extraordinaire on peut penser
que la focalisation moins efficace en polarisation ordinaire est liée a une trop faible densité
de donneurs et non pas a un champ photovoltaique fort. Afin de vérifier cette hypothese
nous avons réalisé des expériences supplémentaires ou la variation de température est de
AT = 30°C' et AT = 40°C. On observe que le temps de réponse augmente lorsque AT
augmente mais la focalisation n’atteint jamais un régime donnant un spot circulaire (voir
figure 4.11).

(o) AT=30°C (c) AT=40°C

Spot d'entrée Spot de sortie Spot de sortie

FIGURE 4.11 — Auto-focalisation d’un faisceau de polarisation ordinaire dans un cristal de LN
de 17mm de long en fonction de la variation de température. (a) spot d’entrée (13um FWHM)
(b) focalisation avec une variation de température de AT = 30°C et (c¢) focalisation avec une
variation de température de AT = 40°C. Parameétres : LN congruent X XY X Z = 8mm X
17mm x 0.bmm et P = 80uW.

Une expérience a été effectuée cette fois ci en élargissant le spot d’entrée a 16um x 15um
(fig. 4.12a) et on fixant AT = 28°C'. En polarisation extraordinaire une surfocalisation est
observée (figure 4.12¢) alors qu’en polarisation ordinaire un spot légerement elliptique de
largeur 15um x 18 um est obtenu (fig. 4.12b).

€))

Spot d'entrée Spot de sortie Spot de sortie

15pmx16um 15umx18um 1Tumx13um

FIGURE 4.12 — Comparaison de l’auto-focalisation dans un cristal de LN de 17mm de long en
fonction de la polarisation optique. (a) spot d’entrée (15um FWHM) (b) focalisation en pola-
risation ordinaire et (d) focalisation en polarisation extraordinaire. Paramétres : LN congruent
X XY xZ=8mm x 1Tmm x 0.5mm, P =80uW et AT =287C.
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On conclu que pour I'induction de guides d’onde monomode a fort confinement quelque
soit la polarisation, le LN de composition stoechiométrique se présente comme le meilleur
candidat méme s’il se caractérise par un champ photovoltaique plus fort. En effet une den-
sité de donneurs plus importante dans ce matériau permet de créer un champ de charge
d’espace FE,. profond ce qui compense la faible valeur du coefficient électro-optique rq3
associe a la polarisation ordinaire.

4.3 Comportement du phénomene d’autofocalisation
pyroélectrique pour un cristal en court-circuit

La focalisation pyroélectrique nécessite que 1’échantillon soit en circuit ouvert, dans
cette partie nous allons étudier le role d’un court circuit dans le controle de la durée de
la focalisation et méme la possibilité de stopper la dynamique de focalisation a la demande.

4.3.1 Effet d’un court-circuit non-optimisé

Dans un premier temps pour réaliser le court circuit nous avons seulement inséré
’échantillon de niobate de lithium entre deux plaques métalliques (cuivre et aluminium)
reliées entre elles par un fil conducteur. Dans cette configuration, nous avons obtenu une
focalisation partielle sans atteindre le régime soliton avec un temps de réponse beaucoup
long de l'ordre de 30 minutes (voir figure 4.13a). La figure 4.13b montre par comparaison,
le comportement dans un cristal en circuit-ouvert avec les mémes parametres expérimen-
taux. On constate qu'une focalisation efficace est obtenue avec un régime soliton atteint
en environ 3 minutes.

FWHM(pm) FWHM(pm)
350 4 350

(b) -= FWHM,

3007 —e— FWHM,

300 1
250 250+
200 1 2004
150 - 150

100 100

50 1 501

0

0 500 1000 1500 2000 2500 0 50 100 150 200 250
Temps(s) Temps(s)

FIGURE 4.13 — Evolution de la taille du faisceau en sortie d’un cristal de LN de 20mm de long

lorsque les faces C sont court-circuitées a l'aide de plaques métalliques (a) et lorsque les faces
C sont en circuit owvert (b). Paramétres : P = 40uW, FWHM = 13um et AT =147C




4.3. COMPORTEMENT DU PHENOMENE D’AUTOFOCALISATION PYROELECTRIQUE
POUR UN CRISTAL EN COURT-CIRCUIT 105

On peut conclure que le champ pyroélectrique a été modifié sans pour autant qu’'une
disparition totale soit produite. On peut estimer d’apres la relation 3.10 que la diminution
du champ pyroélectrique est de 54%.

En comparaison avec le cas d’'un champ externe appliqué par une impulsion électrique
et pour les mémes types d’électrodes I'annulation du champ interne a 1’aide d'un court-
circuit n’est pas aussi efficace si ce champ est généré par effet pyroélectrique. L’explication
derriere cette différence de comportement se manifeste dans la position des charges qui
génerent les champ électriques internes.

Electrode
\ (a) (c) Charges externes liées de surface
/ ~

bty 4444+ttt

LN LN E > Charge

Electrode

(b) (d)

T e e \

+++++++++44+

Eoy \ > Décharge

*\

FrErRppTitheng

rd ik g i )

Compensation Charges internes liées de surface

FIGURE 4.14 — Effet d’un court-circuit sur un champ électrique préalablement induit par une
tension externe (a, b) ou par effet pyroélectrique (c, d) dans un cristal de LN.

Dans le cas d'un champ électrique appliqué les charges responsables de la génération
d’un champ électrique interne se situent sur la plaque métallique (fig. 4.14a). Par consé-
quent ces charges appartiennent a 1’électrode métallique et leurs recombinaisons par des
charges de signe opposé appartenant a I'autre électrode est facile lors de la mise en place
d’un court-circuit. La surface de contacte de ’électrode ne joue aucun rdle (fig. 4.14b). En
revanche dans le cas d’'un champ pyroélectrique celui-ci est di a la polarisation interne du
matériau qui est équivalent a la présence de charges liées a la surface de I’échantillon de
LN (4.14c). Le retour a 'équilibre dans ce cas semble difficile en absence d’un court circuit
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parfait c’est a dire sous un bon contact entre la plaque métallique et LN. Il faut en effet
que ce champ soit compensé par des charges en provenance des électrodes métalliques

(fig. 4.14d).

Remarque : Dans le cas d'un champ appliqué le mauvais contacte des électrodes avec
I'interface oblige I'application de plus fortes tensions que la normale. Le mauvais contact
provoque une chute de potentiel a I'interface donc un champ inutile pour la focalisation.

4.3.2 Effet d’un court-circuit optimisé.

Pour vérifier I'influence de la qualité des électrodes lors du court-circuit nous avons dé-
posé des électrodes d’argent sur les deux faces +C et -C d’un échantillon de LN congruent.
Ces contacts métalliques sont réalisés avec de la laque d’argent peinte sur la surface du
cristal. Les deux faces sont reliées par un fil conducteur. La température de 1’échantillon
est augmentée de 10°C, puis on suit I’évolution de la diffraction du faisceau laser en sortie
de I’échantillon au cours du temps. L’intensité du faisceau laser focalisé sur la face d’entrée
est de 1.1 x 10°WW/m?. Les résultats sont présentés sur la figure 4.15a-b.

FIGURE 4.15 — Evolution de la diffraction au cours du temps dans le cas d’un court circuit
parfait avec une variation de température de 10°C (a,b) ou 20°C (c-d).

Aucune évolution n’est observée méme apres 50mn d’induction. Nous pouvons donc
conclure que l'effet pyroélectrique n’a pas généré un champ électrique dans le matériau.
La méme expérience avec une variation de température de 20°C confirme cette conclusion
(fig. 4.15¢-d).
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Une analyse plus précise montre qu’une légere défocalisation est présente. Cet élar-
gissement est di a la faible présence du champ photovoltaique. Lorsque 'on augmente
Uintensité (I ~ x10°W/m?) une défocalisation plus prononcée est observée voir figure
4.16.

FIGURE 4.16 — Evolution de la diffraction au cours du temps dans le cas d’un court circuit
parfait avec une variation de température de 10°C. (a) Diffraction pour I ~ 103W/m? et (b)
défocalisation pour I == 106W /m?

Bien évidement si on enleve le court-circuit la focalisation pyroélectrique a lieu de
nouveau si on impose a I’échantillon une nouvelle augmentation de température.

4.4 Comportement a haute intensité.

La nonlinéarité photoréfractive a permis de tester de nombreuses configurations telles
que : la conjugaison de phase [73] , les mémoires holographiques [173] ou encore la pho-
toinscription de guides optiques via les solitons photoréfractifs [99]. Le temps de réponse
long limite les applications concretes. Pour s’affranchir de cette limitation et puisque le
temps de réponse de la nonlinéarité photoréfractive dépend de 'intensité lumineuse (fi-
gure 3.8), I'utilisation de fortes intensités semble étre une solution adéquate.

Cependant Deffet photoréfractive dans le LN aux fortes intensités (I > 10°WW/m?)
provenant d’un laser continu se comporte différemment et le modele a un seul centre ne
convient plus. Ceci & pousser a la prise en compte d’un second centre actif.

Le comportement a hautes intensités a été observé également en utilisant des lasers
impulsionnels [174, 175] ou encore dans des guides d’ondes inscrits ou déposés dans des
matériaux photoréfractifs [155,176-178]. Dans le niobate de lithium ce second centre a été
identifi¢ comme le polaron superficiel Nbr; (NV*™ = NV + ™) [179] qui est un défaut
intrinseque du cristal.

Avant de développer un modele qui peut prédire le comportement a forte intensité pour
I’autofocalisation par effet pyroélectrique nous présentons sur la figure 4.17 un résultat
typique. Cette expérience montre qu’une élévation de température de 20°C d’un cristal
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de LN stoechiométrique provoque la scission d’un faisceau dont 'intensité a 'entrée est
de I ~ 10"W/m? en plusieurs spots.

@  AT=0°C t=0s [l (b) AT=20°C (€ AT=20°C t=60s

FIGURE 4.17 — Comportement typique d’un faisceau focalisé a l’entrée d’un cristal de LN stoe-
chiométrique dont la température a été élevée de 20°C.

4.4.1 L’effet photoréfractif a hautes intensités

Le diagramme de bande du modele a deux centres actifs [153] qui décrit I'effet photo-
réfractif dans le LN est présenté sur la figure 4.18.

Axe C

Bande de
Conduction

4eV

FIGURE 4.18 — Diagramme de bande du LN comportant deux centres.

Dans ce diagramme on considére que les ions de fer représentent le centre le plus
profond et les polarons Nby; représentent le second centre.
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A faible intensités (I < 103W/m?) seul le centre le plus profond participe & la pho-
toréfraction mais pour des intensités lumineuses atteignant le régime de forte intensités
(I > 10%T¥/m?) le second centre s’active et rentre dans le processus de I'effet photoréfrac-
tif. Dans ce cas I'évolution de la densité des ions de fer N, et des polarons N3 dans la
bande interdite est donnée respectivement par :

aNnge + +
;= (5Fe T 8pex Nx)I(Nre — Ni) (4.3)
_[/YFeNe + 7XF€<NX - N)—(’—)]NI—}‘_@
ON
8tX = (SX + SXFeN;'_e)I(NX - N;(_) (44)

_[/YXNe + SFeX(NFE - N;e)]N;7

avec Np., Nx et N,, respectivement, les densités de fer, de polarons et d’électrons libres. [
est 'intensité lumineuse, sp., Sx et sp.x sont les coefficients de photoionisation des élec-
trons respectivement a partir des centres Fe?t, des centres X vers la bande de conduction
et a partir des centres Fe?T vers les centres X. Ype, vx €t Yxre sont les taux de recombi-
naison correspondants (voir diagramme de bande figure 4.18).

L’équation suivante décrit ’évolution de la densité des électrons N, dans la bande de
conduction.

ON. ONg,  ONy 10p
ot~ ot ot eot (4.5)

avec e la charge d'un électron et p la densité de charge. Cette derniere est donnée par
I’équation suivante :

pze(N;e"f‘N;(__Na_Ne) (4.6)

avec N, la densité d’accepteurs. Les électrons libres dans la bande de conduction migrent

dans notre cas sous 'influence d’'un champ pyroélectrique AE;,y, I'effet photovoltaique et
la diffusion.

J = epN,AE,, + kgl (Npe — Ni)é+  kxI(Nx — N$)@  +ukpTVN,,

Contribution due au fer Contribution due aux polarons

(4.7)
avec 1 la mobilité des électrons, k. et kx les coefficients photovoltaiques, Kz la constante
de Boltzmann et T la température de 1’échantillon.

Finalement la relation entre la variation de charge et la densité de courant est donnée
par ’équation de conservation de charges :
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dp -
5 = -V -J, (4.8)

ou V est 'opérateur divergence.

Les équations (4.3-4.8) constituent le systeme d’équations du modele photoréfractif a
deux centres actifs développé par Jermann et al [153] pour expliquer le comportement de
la nonlinéarité photoréfractive a hautes intensités. Nous avons utilisé ce systeme d’équa-
tions pour développer notre modele numérique 3D a deux centres actifs.

4.4.1.1 Modélisation numérique

La diversité des parametres de LN rend impossible leurs estimations expérimentales
pour cela, les parameétres de nos simulations numériques ont été pris de la référence [153].
Ces valeurs sont regroupés dans le tableau 4.19.

Parametres (A = 532nm) valeurs
T, 2.32
e 92.22
rgl(mV_l) 9.6 x 10712
33 32.9 x 10_12
pu(m?V-1s1) 7.4 %x107°
spe(m?J1) 107°
Sx 5x107°
SFex(m5J_1) 3.22 x 10730
Yre(m3s™h) 1.65 x 10714
V% <5x 1016
Ve 10 x 10719
K% (M3V 1) —3.5x 1073
K —7x 10~%
K% —21.2 x 1073
K 424 x 1073
N§(m™3) 2 x 10
Npe 2 X 1021

® valeur estimée
b meilleur ajustement
¢ valeurs estimées correspondant a 1% de polarons

FIGURE 4.19 — Paramétres utilisés dans les simulations pris de la référence [155]

On commence tout d’abord par considérer un cas général ou un cristal de LN est
uniformément illuminé par un faisceau de longueur d’onde A = 532nm de polarisation
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extraordinaire. A cause de leur niveau d’énergie dans le diagramme de bande tout les po-
larons (N¥ = Nx) sont supposés ionisés en absence de lumiere. On suppose aussi que la
plupart des centres fer sont ionisés (N7, /Nr. = 0.99) ce qui permet de prendre en compte
la saturation des centres fer non ionisés, et aucun électron n’est présent dans la bande
de conduction (N, = 0) en I’absence d’illumination. A partir de ces conditions initiales

on résout numériquement les équations (4.3-4.6) afin de trouver I’évolution des différentes
especes électriques jusqu’au régime établi.

a Cas d’un seul centre profond (fer)

Dans un premier temps et dans l’objectif de bien illustrer la différence entre le
modele a un seul centre et le modele a deux centres on considere le cas ou les polarons ne
sont pas pris en compte (modele a un seul centre).
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FIGURE 4.20 — Influence de lintensité lumineuse en régime établi sur la densité de populations
du fer (Fe) et des électrons libres (a), du courant photovoltaique (b) et du courant total (c).

On trace * I’évolution de la densité de fer non-ionisée Np, — Nj. et la densité des
électrons libres N, dans la bande de conduction sur la figure 4.20a. On constate que la

N}, reste constant en fonction de l'intensité alors que N, augmente
avec l'intensité lumineuse. Ensuite grace a ’équation 4.7 la composante selon 'axe C de

4On utilise 1’échelle semi-logarithmique pour tracer toutes les courbes des figures4.20, 4.21 et 4.22
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la densité de courant photovoltaique (Jy  _ N et du courant total sont calculées (figs.
4.20b et ¢). Les deux évolutions sont similaires, ce qui est logique puisque le courant total

dépend uniquement du courant PV di au fer. La diffusion est ici négligeable.

$ Cas de deux centres profonds (fer et polarons)

On prend en compte le second centre afin de tracer I’évolution des différentes es-
peces électriques. Les résultats obtenus sont affichés sur la figure 4.21.
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FIGURE 4.21 — Densité de population des polarons, du fer (Fe) et des électrons libres (a), du

courant photovoltaique(b) et du courant total (c) et évolution du champ photovoltaique (d) en
fonction de l’intensité en régime établi.

Sur la figure 4.21a on voit que plus l'intensité augmente plus la densité de polarons
devient importante et dépassent méme celle du fer pour les fortes intensités. Dans le dia-

gramme de bande ceci se traduit par un piégeage important et majoritaire des électrons
sur les sites de polarons X .

Comme dans le modele a un seul centre profond la densité des électrons N, augmente
également avec l'intensité. Pour le courant, on constate qu’a faible intensité la densité de
courant photovoltaique di au fer est supérieur a celle de polarons (fig. 4.21b insert) en
revanche & fortes intensités (I > 10°7¥//m?) la densité de courant PV est due essentiel-
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lement a la densité de courant de polarons Jy, N} comme illustré sur la figure 4.21b.
Comme la densité de courant due aux polarons est presque dix fois plus importante que
celle due au fer, la densité totale du courant total suit la méme évolution que la densité
de courant du aux polarons figure 4.21c.

Finalement la figure 4.21d montre la variation du champ PV en fonction de I'intensité,
on remarque qu’il existe deux paliers. Le premier correspond aux faibles intensités ou la
contribution principale du courant photovoltaique provient essentiellement des centres
fers.

Ensuite le courant PV augmente linéairement avec l'intensité ce qui mene au se-
cond palier ou le champ photovoltaique devient constant et ou la contribution du se-
cond centre est dominante. Pour les parameétres considérés on trouve une amplitude de
Elf ~ —6 x 10°V'm™" (premier palier). Pour les fortes intensités le champ PV augmente
en amplitude et atteint le second palier ot Ey, ~ —7 x 10°Vm™" qui correspond & une
ionisation complete de tous les centres fer.

Si on suppose que Jge 0, Nf, ~ Ng., Ny — Ny = 0 pour des faibles intensités et
& =0, N¥ ~ Ny, Np. — Nf. = 0 pour les fortes intensités, on peut déduire & partir
des équations (4.3-4.5) les expressions du champ photovoltaique pour une polarisation

extraordinaire de la lumiére :

Fe(YFeNFe N
Efe — Kpe(YreNFe + 7xNx) (4.9)
Spell€
K (YreNre +7xNx)

Sx ue

EX

phe =

(4.10)

L’expression globale du champ E,, en fonction de 'intensité est empiriquement décrite
par la relation suivante :

EX EFe
B, = ph + ph 4.11
STNEE 2 (4.11)
avec I, = % est l'intensité critique qui est située au point d’inflexion de la

courbe de la figure 4.21d. Cette intensité dépend fortement de la densité de fer, de la
longueur d’onde et de I'état de polarisation de la lumiere. L’équation 4.11 peut étre uti-
lisée pour déterminer I'intensité seuil qui provoque le dommage optique dans le LN si les
parametres sont connus [150].

Finalement 1’évolution linéaire avec l'intensité du champ PV entre les deux paliers
est le signe d'une participation importante du second centre dans le processus de la pho-
toréfraction. La pente de cette droite indique la rapidité d’évolution de la densité des
polarons et ainsi la valeur de I'intensité critique. Plus la pente est raide plus la valeur de
I'intensité critique est faible par contre plus la pente est faible plus la valeur de I, est forte.
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d Cas de deux centres profonds (fer et polarons) en présence de l’effet py-
roélectrique.

On considere ici quun champ pyroélectrique est produit dans le matériau (E,, =

6.5 x 105V m™!) et on trace a nouveau les différentes densités électriques. La figure 4.22a

donne les densités Nx — Ny, Np. — Ni_ et N, en fonction de I en régime établi.
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FIGURE 4.22 — (Densité de population de polarons, fer (Fe) et d’électrons libres (a), courants
photovoltaique, d’entrainement et de courant total (b) et densité totale du courant (c) en fonction
de l'intensité en régime établie pour Ky, = 6.5 X 108V /m. Densité total de courant en fonction
de lintensité et du champ pyroélectrique (d). La courbe de la figure d indique la compensation
exacte entre les courants PV et le courant d’entrainement.

On observe les mémes variations que dans le cas présenté sur la figure 4.21a. Par
contre, pour les densités de courant (fig. 4.22b), une compétition a lieu entre la densité
du courant d’entrainement Jp dit au champ pyroélectrique et les densités du courant
photovoltaique Jp, (Jpn = J, Npo— N§e+J Ny N;). Pour les faibles intensités la contribution
des polarons au courant PV est négligeable et par conséquent un courant total positif
(Jp > Jpn) est présent dans le matériau (figure 4.22b insert) ce qui constitue un milieu
de nonlinéarité focalisante. Quand l'intensité lumineuse augmente jusqu’a l'intensité seuil
I;;, le courant PV dii aux polarons devient significatif et le courant PV total compense le

courant d’entrainement. Au dela de cette intensité, dans le régime de hautes intensités, le




4.4. COMPORTEMENT A HAUTE INTENSITE. 115

courant .Jp, devient plus fort que le courant Jp (Jp < J,) ce qui donne une nonlinéarité
photoréfractive défocalisante caractérisé par une inversion de signe du courant total.

La figure 4.22c¢ montre plus précisément ’évolution de la densité du courant total en
fonction de l'intensité. La densité de courant total augmente tout d’abord avec 'intensité
(Jp > Jpn) jusqu’a atteindre un maximum ensuite elle diminue (Jp < Jp;,) d’une maniere
continue et passe par zéro a I = Iy, (Jp = Jp). L'intensité seuil I, qui définit 'intensité a
partir de laquelle le courant total change de signe peut étre calculé par la relation suivante.

Eyy + Elf
Iy = —1. <”y 2 ) (4.12)
Epy + E,

L’intensité seuil est égale a 'intensité critique lorsque E,, = w

D’apres cette relation, on constate que la valeur du champ pyoélectrique joue un réle im-
portant dans la détermination de la valeur de l'intensité seuil I, et ainsi dans le controle
du signe de la nonlinéarité photoréfractive dans le matériau. La figure 4.22d montre I’évo-
lution du courant total dans le matériau en fonction de l'intensité et de 'amplitude du
champ pyroélectrique. La courbe de cette figure indique le lieu ou le courant total est nul
donc ot le courant PV compense exactement le courant d’entrainement.

Finalement on conclut cette partie en notant que le signe du courant total peut étre
contrdlé soit par I'intensité lumineuse soit par 'amplitude du champ pyroélectrique.

4.4.1.2 Simulation numérique de ’autofocalisation pyroélectrique avec le mo-
dele a deux centres actifs

On traite ici le cas qui nous intéresse tout particulierement, c’est a dire I'autofocali-
sation par effet pyroélectrique d’un faisceau. A partir du développement précédent, il est
claire que toute dépendance en intensité, due par exemple a la distribution transverse du
faisceau dii a la diffraction naturelle, induit une modification de I'effet photoréfractif dans
un modele a deux centres. Ainsi un ajustement de I'intensité lumineuse et du champ pyro-
électrique permet d’induire localement un courant positif ou négatif. Par conséquent 1’effet
nonlinéaire focalisant ou défocalisant d’'un matériau photoréfractif peut étre controlé par
la puissance optique et par le champ pyroélectrique.

Lorsque E,, < —Eﬁf ou iy, > —Egz, respectivement, ’effet défocalisant ou focalisant
domine quelque soit I'intensité lumineuse. En revanche pour —Ef}f < b, < —Egg I'auto-
focalisation se produit si I < I;,, mais le courant d’entrainement devient plus faible que le
courant photovoltaique quand I > I, ce qui mene a un effet photoréfractif défocalisant.
Donc on peut obtenir pour un faisceau focalisé sur la face d’entrée d’un échantillon de LN
un effet défocalisant dans les premieres longueurs de propagation et un effet focalisant
dans le reste de la propagation en raison de l’absorption du milieu.

Afin d’exposer cet effet, on résout les équations de la densité de fer ionisé, de polarons,
des électrons, de charge d’espace et du courant total (4.3-4.7) par un modeéle numérique
tri-dimensionnels a deux centres.
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La méthode de résolution du systéme d’équations (4.3-4.8) est similaire a celle uti-

lisé pour le modele & un centre (voir paragraphe 3.4). A partir des conditions initiales
(N{/Nx = 1, Nft,/Np. = 0.99, N, = 0 et p = 0) et une distribution initiale d’intensité
dans le volume du cristal, I’évolution de la densité de charge p et les différentes populations
sont calculées. En résolvant 1’équation (3.19) avec la transformé de Fourier discrete 3D, on
déduit les trois composantes du champ de charge d’espace produites par une distribution
de charge p(7)dV dans le volume de cristal V (dV volume élémentaire).
Ainsi, le champ électrique total dans le cristal est donné par E = AE;y +E.. A partir
du champ électrique calculé, la variation d’indice An induite par effet Pockels est calculée
par la relation 3.24. Ensuite, la propagation de la lumiere dans ce milieu perturbé est
calculée par la méthode classique de split step Fourier qui donne la nouvelle distribution
de l'intensité lumineuse. La procédure totale est répétée jusqu'a ce que le régime établi
soit atteint.

a Autofocalisation pyroélectrique en fonction de l'intensité I pour I < I3,

L’expérience numérique consiste ici a considérer un cristal LN avec un champ py-
roélectrique interne AL, dirigé selon 'axe C. Un faisceau a 532nm et de polarisation
extraordinaire est focalisé sur la face d’entrée du cristal en un spot de 17um de diametre.
Le faisceau se propage selon 'axe cristallographique Y du cristal.

(a) Diffraction

FIGURE 4.23 — Evolution calculée de la taille du spot focalisé de fagon optimal a la sortie d’un
échantillon de LN en fonction de l’intensité injectée.

En régime linéaire on observe une téche de diffraction sur la face de sortie (figure
4.23a). Lorsque le régime nonlinéaire photoréfractif se met en place 1'autofocalisation se
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produit jusqu’a atteindre le maximum de focalisation. La simulation est répétée plusieurs
fois en changeant 'intensité, les résultats sont présentés sur la figure 4.23.

Comme plusieurs propriétés de niobate de lithium non dopé sont toujours méconnues,
on réalise ici une simulation en normalisant I'intensité du faisceau par l'intensité d’obscu-
rité Iy, Iy = I /I avec Iy = 0.1W/m?. Le modele a un seul centre prédit que la taille du
faisceau focalisé est indépendante de I'intensité si I>1,.

Les résultats du modele a 2 centres actifs donnés sur la figure 4.23 montre un com-
portement différent. En effet la taille du faisceau au maximum de focalisation augmente
lorsque son intensité d’entrée augmente.

Pour comprendre cette évolution on présente les variations d’indices correspondant
aux figures 4.23b, d et f sur la figure 4.24. On remarque que la profondeur maximale de
la variation d’indice An diminue et devient non homogene lorsque 'intensité augmente.
La variation d’indice photo-induite An est proportionnelle a I'opposé du champ de charge
d’espace AE,, — Epp,.

Ce champ résulte de la compétition entre I'effet pyroélectique et ’effet photovoltaique.
Comme nous 'avons montré précédemment le champ photovoltaique est sensible a I'in-
tensité, ce qu'implique que la profondeur maximale de la variation d’indice An est donc
dépendante de l'intensité.

Pour de faibles valeurs d’intensité, en régime établi le champ photovoltaique qui pro-
vient essentiellement du centre fer est plus faible que le champ pyroélectrique. En consé-
quence un champ d’amplitude quasi constante sur toute la propagation produit un indice
plus fort et quasi constant au centre de faisceau malgré I'absorption du milieu (fig. 4.24a
et b). On peut dire ici que le comportement est similaire a celui prédit par le modele a un
seul centre. En revanche 'augmentation de I'intensité lumineuse active le second centre
profond et diminue la profondeur du champ utile a la focalisation AE,, — Ell;;f — E;i ce
qui limite la modulation d’indice An (fig. 4.24c et e).

Lors de la focalisation d’un faisceau lumineux gaussien intense sur la face d’entrée du
cristal, I'intensité lumineuse diminue au cours de la propagation a cause de la diffraction.
Cette propagation donne naissance a un effet photovoltaique plus important dans les
premieres longueurs de propagations que dans les dernieres longueurs de propagation.
Ceci explique la plus faible profondeur de la modulation d’indice dans la premiere partie
de propagation (fig. 4.24d et f). Dans la seconde partie de propagation I'intensité est plus
faible et ainsi une modulation d’indice positive de plus faible amplitude est induite dans
le matériau.

On conclut que dans le régime d’intensité moyenne avec de faibles variations de tempé-
ratures on peut obtenir une autofocalisation avec des tailles de faisceaux qui sont proches
des faisceaux d’entrées sans pour autant avoir une propagation homogene a 'intérieur du
milieu et donc une propagation soliton.
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(@) Facede sortie Vue transverse

1*10°

I/1.

(d) Face de sortie

I/1.=4*10°

(e)  Facede sortie Vue transverse

1/1=8*10°

FIGURE 4.24 — Modulations d’indices associés au spots focalisés des figures /.23b, d et f respec-
tivement

B Comportement de ’autofocalisation pyoélectrique pour [ > I,

On s’intéresse maintenant au comportement de 'autofocalisation aux tres fortes in-
tensités (I > I,), lorsque I = Iy, le courant photovoltaique compense le courant pyro-
électrique, ce qui donne un champ total nul dans le milieu. Pour des intensités supérieures
a Iy, le courant PV dépasse le courant pyroélectrique et un courant total négatif apparait
(fig. 4.25d). Ce dernier donne naissance a un champ défocalisant dans le matériau qui crée
une diminution locale d’indice de réfraction (fig. 4.25f) qui scinde le faisceau focalisé sur
la face d’entrée en deux parties distinctes comme illustré sur la figure 4.25b et c.

Par la suite l'intensité est plus faible du fait de cette séparation en deux parties et le
courant total dans chaque partie du faisceau est positif dans la suite de la propagation
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(fig. 4.25d). Leffet focalisant régit donc dans la suite de la propagation et forme deux
faisceaux en sortie (fig. 4.25b). Sur la figure 4.25 les deux spots ont des intensités diffé-
rentes. Cette différence est due a la saturation de charges.

(a) Diffraction (b) Facede sortie Vue transverse
Intensité Intensité Intensité

(d) Densité de courant ) Analaface (f) Antransverseala
de sortie propagtion

-
5 B

L=
-10
-15

LS

'E"--..

FIGURE 4.25 — Propagation d’un faisceau gaussien intense de polarisation extraordinaire. Ré-
gime de diffraction d la face de sortie (a). Images au maximum de focalisation de l'intensité (b)
et de la modulation d’indice (e). Images au cours de propagation au maximum de focalisation
de lintensité (c), du courant total (d) et de la modulation d’indice (f).

4.4.2 Etude expérimentale de ’autofocalisation pyroélectrique
a forte intensité

Le montage expérimental utilisé est similaire a celui utilisé dans la partie précédente
(voir figure 3.3).

4.4.2.1 Expériences dans le LN congruent

L’intensité du faisceau laser est changée de 10°WW/m? a 107WW/m? et 'autofocalisa-
tion est obtenue en augmentant la température de I’échantillon de 10°C. On commence
par les intensités faibles et on enregistre la dynamique afin de trouver le maximum de
focalisation. Ensuite on se déplace dans une nouvelle zone de cristal et on réalise une
nouvelle induction & une intensité plus élevée. L’expérience est répétée jusqu’a la valeur
I = 3.7 x 10%W/m?. Les résultats sont présentés sur la figure 4.26.
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On constate que les résultats expérimentaux sont en accord avec les résultats numé-
riques, le faisceau est focalisé de moins en moins efficacement lorsque l'intensité augmente.

(a) Diffraction linéaire Wl (b)  4.7x10° W/m2 ©  10°W/m?2

- _* Pesth

(d) 1.8x10°W/m2 (e) 2.8x10°W/m2 (f) 3.7x10°W/m2

FIGURE 4.26 — Ewvolution de la taille du spot de sortie au maximum de focalisation pour un
faisceau laser de polarisation extraordinaire pour différentes intensités dans un cristal de niobate
de lithium congruent soumis a une augmentation de température de 10°C.

Pour I = 1.1 x 10"W/m? leffet défocalisant est assez fort pour scinder le faisceau laser
gaussien en deux spots dans lesquels l'intensité est moins forte que la valeur de 'intensité
seuil ce qui permet leur focalisation dans la seconde partie de la propagation comme cela
est prédit par le modeéle numérique (figure 4.27).

(a) Spotd’entrée ()" Diffraction Division

FIGURE 4.27 — Scission d’un faisceau laser (A = 532nm) de polarisation extraordinaire et
d’intensité I ~ 10"W/m? dans un cristal de LN congruent
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4.4.2.2 Expériences dans le LN stoechiométrique

La scission de faisceau a également été observée dans des échantillons de LN stoechio-
métrique pour une variation de température AT = 10°C' et pour une intensité 100 fois
moins forte que dans I'expérience précédente figure 4.28.

FIGURE 4.28 — Dynamique montrant la scission d’un faisceau laser (A = 532nm) de polarisation
extraordinaire et d’intensité I =~ 10°W/m? dans un cristal de LN stoechiométrique. Variation
de température AT = 10C

On note que 'augmentation progressive de la taille de faisceau focalisé en fonction de
I'intensité est plus difficile a caractériser dans un échantillon de LN stoechiométrique, la
scission du faisceau apparait a plus basse intensité.

Pour la polarisation ordinaire la scission du faisceau n’a pas été observée dans le LN
congruent, alors qu’elle est obtenue dans le LN stoechiométrique pour les deux polarisation
pour des intensités similaires (figures 4.28 et 4.29).

FIGURE 4.29 — Scission d’un faisceau laser (A = 532nm) de polarisation ordinaire et d’intensité
I =~ 10°W/m? dans un cristal de niobate de lithium stoechiométrique. Variation de température
AT =10TC

En polarisation ordinaire le champ de charge d’espace n’est cependant pas assez fort
pour compenser la faible valeur du coefficient élecro-optique. Ceci ne permet pas d’at-
teindre des spots bien confinés en sortie (figure 4.29d).
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Sur les figures 4.27 et 4.28 les deux zones focalisées ne sont pas situées sur un axe
verticale (figs. 4.27¢c, 4.28d). Ce décalage peut avoir comme origine la contribution d’une
composante photovoltaique additionnelle dans 'effet photoréfractif. Par ailleurs, La dif-
férence d’intensité entre les deux spots confirme le phénomene de saturation de charges
obtenu par le modeéle numérique.

Finalement si l'intensité est augmentée au dela des valeurs précédentes une division en
plus de deux spots peut avoir lieu ce qui peut mener a une dislocation totale du faisceau
comme illustré sur la figure 4.17.

La division de faisceau peut étre évitée en augmentant 1’élévation de température
de I’échantillon afin d’obtenir un champ pyroélectrique qui domine largement le champ
photovoltaique voir figure 4.30.

(@) Diffraction t=2m t=4mn

Spot de sortie Spot de sortie

FI1GURE 4.30 — Focalisation en un seul spot d’un faisceau laser (A = 532nm ) de polarisation ex-
traordinaire et d’intensité I ~ 10°W/m? dans un cristal de niobate de lithium stoechiométrique.
Variation de température AT = 20C

4.4.3 Etude de amplitude du champ photovoltaique en fonc-
tion de l’'intensité.

Pour suivre I’évolution du champ photovoltaique en fonction de l'intensité dans les
deux échantillons de niobate de lithium congruent et stoechiométrique, nous réalisons
plusieurs séries d’expériences pour une variation de température de 10°C en fonction de
I'intensité.

En régime de focalisation (AE,, > —E,;), a partir de la mesure de la taille a mi-
hauteur Ax des spots focalisés en sortie. On déduit la valeur du champ photovoltaique
E,, a partir de 'expression ci-dessous qui est déduite de la relation 3.10 :

A 2
Eph - AEpy - [Mp%c] (413)

Les coefficients pyroélectriques sont quasi similaires pour les deux compositions de LN
étudiées ici (p ~ 6 x 107°C/m*K) ce qui implique que les champs pyroélectriques peuvent
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étre considérés identiques dans les deux matériaux (CLN et SLN).

Les résultats sont présentés sur la figure 4.31a qui montre I'influence de I'intensité sur
le champ E,;, dans un cristal de LN congruent (cercle) et dans un cristal de LN stoe-
chiométrique (carré). La droite en pointillé indique la valeur du champ pyroélectrique
AE,, = 24kV/cm présent dans les matériaux pour une variation de température de

AT =10°C.

En régime de scission, pour avoir une idée de I’évolution du champ photovoltaique on
représente la distance d entre les deux spots focalisés en fonction de I'intensité 4.31b.

d (um) b) Scission

200

100 a B

0
-Eon (KV/em) |
’ AEp, =24kV/cm

201 Focalisation

151

s P S SRR | s P SRR | s PR SRR | s P |
04 5 6 7

10 10 10 10 10°
Intensité (W/mz)

FIGURE 4.31 — Ewvaluation expérimentale du champ E,p (a) pour des conditions donnant une
focalisation et distance d entre les deux spots formés lors d’une scission (b) en fonction de
lintensité injectée dans un cristal congruent (cercle) et dans un cristal stoechiométrique (carré).

On remarque que la distance d entre les deux spots augmente avec l'intensité ce qui
est signe d’un champ photovoltaique croissant avec l'intensité.

En se basant sur ces deux courbes on constate que le champ FE,;, dans un cristal de
SLN est élevé et dépasse rapidement le champ pyroélectrique lorsque I'intensité augmente.
L’utilisation de trés faibles intensités I < 1O4W/ m? est donc préconisée afin d’atteindre
une focalisation homogene pour des variations de température faibles. En revanche dans
un cristal congruent le champ E,, est moins fort initialement ce qui permet d’avoir une
focalisation sans scission pour des intensités qui peuvent atteindre des valeurs proches
de I ~ 10°W/m?. Cependant & I'approche de I, le champ E,, augmente brusquement
et dépasser le champ AE,,. En conséquence l'intervalle d’intensité utilisable pour une
variation de température AT = 10°C' est plus réduit dans le cristal stoechiométrique que
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dans le cristal congruent.

Cette différence entre les valeurs du champ photovoltaique dans les deux cristaux peut
avoir comme origine le type de polarons dans la bande interdite. Puisque dans un cristal
stoechiométrique la concentration de lithium est proche de celle du niobium les polarons
Nby; existent en faible quantité contrairement au LN congruent. Cependant d’autres po-
larons dus a des ions de niobium qui se situent sur les sites de niobium Nby, peuvent
rentrer dans le processus de la photoréfraction [1580]. D’autres études lient 'origine de la
forte valeur du champ PV dans le LN stoechiométrique a la forte concentration du fer
dans le matériau [168].

4.5 Propriétés des guides photo-induits

En raison de 'effet mémoire de 'effet photoréfractif les faisceaux autopiégés laisse place
a une structure d’indice qui forme un guide optique. Ces guides d’onde photo-induits par
des longueurs d’ondes courtes (ici 532nm) ou 'effet photoréfractif est plus efficace, per-
mettent de guider des longueurs d’ondes longues (800nm-1550nm) ou 'effet photoréfractif
est négligeable. Dans cette partie nous allons tester les propriétés de ces guides par diffé-
rentes conditions de formation et a I'aide de longueurs d’ondes variées.

4.5.1 Guides d’onde induits avec champ appliqué

4.5.1.1 Partie expérimentale

On commence tout d’abord par présenter des résultats obtenus sur des guides photo-
induits a 'aide d’un champ électrique appliqué Ey.

Le montage expérimental est constitué de deux lasers I'un a 532nm et 'autre a 1064nm,
les guides sont photo-inscrit en polarisation extraordinaire et en polarisation ordinaire
par le laser visible. La technique d’induction est similaire a celle présentée dans la fi-
gure 3.3 mais au lieu de changer la température de 1’échantillon on applique une tension
entre les faces C. Les parametres d’induction sont Ey = 40kV/em, FWHM = 15um et
P =114uW.

Les expériences sont réalisées dans un cristal de LN de 20mm de long. Lorsque les
guides sont générés et mémorisés dans le matériau, la tension appliquée est enlevée. Ces
guides sont dans un premier temps sondés a la longueur d’onde d’écriture avec les deux
polarisations linéaires et ensuite a la longueur d’onde du proche infra-rouge A = 1064nm.
On présente sur la figure 4.32a le cas d’un guide d’onde photoréfractif généré par une
polarisation extraordinaire . Lorsque le guide d’onde est formé, la tension appliquée est
enlevée et 'intensité optique est réduite a quelques W/m? afin d’éviter d’effacer la struc-
ture inscrite. Le guide est d’abord testé en polarisation extraordinaire (figure 4.32b).Un
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second teste est effectué en polarisation ordinaire (figure 4.32c¢).

(@) oOnde d'écriture
A=532nm

10x14pum

Ta

(b) Onde de lecture () Onde de lecture (d) Onde de lecture
A=532nm A=532nm A=1064nm

10x12pm 12x20pm 15x25um
-

Ta

FIGURE 4.32 — Images en sortie d’un guide photo-induit par une polarisation extraordinaire
(a), testé par une sonde da 532nm en polarisation extraordinaire (b), en polarisation ordinaire
(c) et par une sonde a 1064nm en polarisation extraordinaire (d).

(@)  onde d'écriture
A=532nm

12x16pum

(b) Onde de lecture Onde de lecture Onde de lecture
A=532nm A=532nm A=1064nm

11x15um 7x13um 14x21um
-

[a [a

FIGURE 4.33 — Images en sortie d’un guide photo-induit par une polarisation ordinaire (a),
testé par une sonde a 532nm en polarisation ordinaire (b) , en polarisation extraordinaire (c) et
par une sonde & 1064nm en polarisation extraordinaire (d).

Enfin une sonde dans le proche infra-rouge a 1064nm polarisé extraordinairement est
utilisé (fig. 4.32d). On constate que le meilleur guidage pour 'onde sonde a 532nm est ob-
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tenu pour une polarisation selon I'axe C (extraordinaire). En revanche pour A = 1064nm
les pertes sont plus importantes en raison d’un confinement moindre. Le guidage en po-
larisation ordinaire (non présenté) n’est pas satisfaisant.

Dans le cas d’un guide induit par une polarisation ordinaire (figure 4.33a), la meilleure
efficacité de guidage a 532nm est toujours obtenue pour une polarisation extraordinaire
(figure 4.32¢). En comparaison avec le guide inscrit par la polarisation extraordinaire, la
longueur d’onde 1064nm est mieux guidée avec des pertes moindres (figure 4.33d).

En conclusion ces résultats montrent clairement que les solitons spatiaux induits par la
polarisation ordinaire génerent des guides ondes plus profonds que les guides induits par la
polarisation extraordinaire. En effet le large champ de charge d’espace inscrit dans le ma-
tériau par la polarisation ordinaire en conjonction avec le fort coefficient électro-optique
ra3 lors de la lecture en polarisation extraordinaire génerent une variation d’indice An
assez importante capable de guider une longueur d’onde infra-rouge avec des pertes mo-
dérées.

4.5.1.2 Analyse des guides par simulations numériques

Afin de confirmer cette conclusion nous avons effectué des simulations pour trouver
le champ utile inscrit dans le matériau pour chaque polarisation. Puisque expérimentale-
ment les deux polarisations peuvent atteindre des tailles de guide quasi-similaires, lors de
la simulation nous avons considéré le champ photovoltaique comme la variable d’ajuste-
ment jusqu’a ’obtention de résultats numériques semblables aux résultats expérimentaux.

Intensité (b) Variation d'indice Intensite (f) Variation d'indice

0.5 20um

1.02

0.98
0.96
0.94
0.92

FIGURE 4.34 — Résultats numériques d’un soliton brillant 2D de 15pm a FWHM induit en
polarisation extraordinaire (figure de gauche) et en polarisation ordinaire (figure de droite).
Images en sortie en régime établie de distribution d’intensité (a, e), variation d’indice An (b,
f), composante du champ de charge d’espace selon l'axe Z(C) (c, g) et composante du champ de
charge d’espace selon l'axe X.

-0.02

-0.04
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Les résultats sont présentés sur la figure 4.34. Les parametres de la simulation sont :
P = 114uW, Ey = 40kV/ecm, FWHM = 15um, Ny = 2 x 10%cm™!, Np/N,4 = 2,
Iy = L4 /100, Eppe = —35kV /em et Epp, = —26kV /cm.

Ces parametres nous permettent d’obtenir des variations d’indice induites par les deux
polarisations (figure 4.34). On constate que la profondeur du guide formé par un soliton
en polarisation extraordinaire (An, = 1.2 x 1074, fig. 4.34b) et en polarisation ordinaire
(An, = 1 x 1074, | fig. 4.34f) est quasi similaire. Ce qui donne en prenant en compte
effet Pockels un champ utile qui vaut E,. = 4kV/em pour la polarisation extraordinaire
et Ey, = 14kV/em pour la polarisation ordinaire (figures 4.34(c) et (g)).

A partir de ces distributions de champ présent dans le matériau on peut calculer la
variation d’indice vue par I'onde sonde injectée dans chacune de ces structures guidantes
pour les deux polarisations.

e Guide induit par un faisceau de polarisation extraordinaire.

Si la polarisation de I'onde sonde est extraordinaire, I'indice qui va étre vu par cette
onde est An = —0.5r33n.E,. = 1.2 x 107* alors que pour une polarisation ordinaire la
variation d’indice est An = —0.5713n,E, = 0.4 x 1074,

e Guide induit par un faisceau de polarisation ordinaire

Pour une polarisation extraordinaire, de 'onde de lecture, la variation d’indice est
An = —0.5r33n.E,, = 3.8x107* et pour une polarisation ordinaire An = —0.5r13n,Fyo =

0.3 x 1074,

Le tableau 4.35 résume les valeurs de variations d’indices An obtenus dans les diffé-
rentes configurations.

Polarisation de la sonde Faisceau d’écriture Faisceau d’écriture

en polarisation ordinaire | en polarisation extraordinaire
Extraordinaire An =38 x10"* An=12x10"1
Ordinaire An=0.3x10"* An=04x10"4

FIGURE 4.35 — Profondeurs des guides An en fonction de la polarisation du faisceau d’écriture
et la polarisation de 'onde sonde. Paramétres : Aecriture et sonde = 932nm, Ey = 40kV/cm,
Ieeriture = 4 x 10°W/m?, LN congruent.

La profondeur d’indice An la plus importante est donc obtenue lorsque le guide est in-
duit par une polarisation ordinaire et sondé par une sonde de polarisation extraordinaire.
Dans ce cas An = 3.8 x 1074, ce qui explique le guidage correct de 'onde infra-rouge a
1064nm dans un guide induit par un soliton spatial brillant de polarisation ordinaire.
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4.5.2 Guides d’onde induits par effet pyroélectrique

Ces résultats expérimentaux encourageants obtenus pour le guidage de 1064nm par
I’autofocalisation photoréfractive dans un cristal de LN avec un champ électrique appliqué
nous ont poussé a réaliser des tests dans des guides formés par effet pyroélectrique pour
le guidage aux longueurs d’onde télécoms A = 1550nm.

Le guide écrit a 'aide d'une longueur d’onde est systématiquement monomode a cette
longueur d’onde et offre un confinement maximal. Pour cette raison il permettra de guider
des longueurs d’ondes proches de celle d’écriture. Cependant il est tres utile de pouvoir
guider une longueur d’onde IR, qui n’a aucune influence sur le guide étant donné la sensi-
bilité photoréfractive du LN, dans une structure induite par un faisceau d’écriture visible.
C’est ce que nous voulons montrer dans cette partie.

Pour la génération des guides nous allons présenter deux méthodes d’induction : par
lentille focalisante et par fibre optique.

4.5.2.1 Induction par lentille de focalisation

La démonstration expérimentale a été effectuée dans un échantillon de LN stoechio-
métrique de coupe Z et de dimensions 20mm x 8mm x 0.5mm respectivement selon Y, X
et Z. Le banc expérimental de la premiére expérience est composé d'un laser (A = 632nm)
polarisé perpendiculairement a ’axe C et focalisé sur la face d’entrée de 1’échantillon en
une tache de 20um a I'aide d’une lentille de focale 50mm. La puissance du faisceau est de
220pW (fig. 4.36).

Densités optiques

Lentille de collimation

CAM
VIDICON

—>
L=20mm

f=50mm f=50mm

Fibre SMF 28

FIGURE 4.36 — Banc expérimental pour la photo-induction de guides a A = 632nm et le test a
A = 1550nm.

La focalisation pyroélectrique est généré avec une augmentation de température de
AT = 30°C du cristal. Un faisceau de longueur d’onde 1550nm, de puissance 5mW et
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polarisée selon 'axe C est injecté dans le guide généré. Les résultats sont présentés sur la
figure 4.37. Les tailles des spots d’entrées de l’'onde d’écriture et de lecture sont similaires
voir figures 4.37a et d, en revanche la diffraction linéaire est plus importante avec A =
1550nm qu’avec A = 632nm (figs. 4.37b et e) en accord avec la longueur de diffraction
(Lp) qui diminue avec la longueur d’onde d’apres la relation :

Lp = 2anw?/\ (4.14)

avec n et w respectivement l'indice moyen de réfraction et le waist du faisceau gaussien.

La longueur du cristal est ici de 9L p pour (A = 632nm) et de 25Lp pour (A = 1550nm).
Si on injecte le faisceau IR dans un guide préalablement induit par le laser rouge (fig.
4.37c), on constate qu'un confinement correct est obtenu (fig. 4.37f). On remarque que les
tailles des spots d’entrée et de sortie de 'onde de lecture (A = 1550nm) sont similaires (fig.
4.37d et f) ce qui confirme que le faisceau injecté dans le structure guidante est optimisé
pour obtenir un couplage efficace sur le mode guidé. Par ailleurs on constate que le mode
guider a 632nm est mieux confiné qu’a 1550nm en raison de l'influence de la variation
d’indice An sur la taille du mode guidé.

Spot d'entrée Diffraction

Spot de sortie
A=632nm

Spot d'entrée Diffraction
A=1550nm

Spot de sortie

FIGURE 4.37 — Guidage de l'onde de télécommunication A = 1550nm par un guide photo-inscrit
par A = 632nm

On a montré que 'on peut obtenir une variation d’indice qui permet un bon guidage
aux longueurs d’onde des télécommunications en choisissant une polarisation différente
du faisceau d’écriture. On peut noter que pour des longueurs d’onde plus courtes le guide
risque d’étre multimode.

4.5.2.2 Induction par fibre optique

La seconde expérience a pour objectif la réalisation d’'un autocouplage entre une fibre
optique et un guide photo-induit. L’expérience consiste a créer un guide a partir d'une
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fibre optique approché de la face d’entrée de 1’échantillon et ainsi de n’utiliser aucun
composant optique entre les deux éléments. La fibre utilisée est une fibre PCF (Photonic
Crystal Fibre) monomode & A = 632nm et a A = 1550nm avec un coeur de 20um de
diametre dont le mode guidé a A\ = 632nm et a A = 1550nm fait 15um de diametre
(waist) (Les caractéristiques de cette fibre sont données dans I’annexe). Afin de déterminer
quelle variation de température est nécessaire pour ’autofocalisation d’un faisceau de cette
taille, nous avons calculé la valeur du champ utile qu’il faut générer pour induire un soliton
d’environ 10pum de largeur a mi-hauteur. Pour cela on utilise le relation 3.10 démontrée
dans le chapitre précédent.
Grace a cette relation on trace les courbes qui donnent I’évolution du champ utile E,,
en fonction de la longueur d’onde d’induction et de la taille du soliton (figure 4.38).
Le champ utile augmente avec la longueur d’onde et plus le guide généré est de petite

(a) Eu(L) PO (b) Eu(A) PE
Champ utile (V/m) Champ utile (V/m)
10’ x10°
X 9
8 [
25¢
FWHM=5 7t FWHM=5
FWHM=10 FWHM=10
FWHM=15 -
27 FWHM=20 6 Ex:m:;
5 [
1.5¢
4 b
17 37
2 [
0.5+
//// 1 //
400 450 500 550 600 650 700 750 800 400 450 500 550 600 650 700 750 800

Longueur d onde (nm) Longueur d onde (nm)

FIGURE 4.38 — Ewolution du champ utile E, pour générer des soliton de taille (5um, 10um,
15pum et 20um) en polarisation ordinaire (a) et une polarisation extraordinaire (b) dans le LN
en fonction de la longueur d’onde d’induction

taille plus il faut un champ utile plus fort (E,). On constate également que le champ qu’il
faut produire en polarisation ordinaire est trois fois supérieur que celui qu’il faut générer
en polarisation extraordinaire en raison du ratio 733 /r13.

Ainsi pour induire un guide d’onde avec un soliton spatial de 5um a A = 632nm il faut un
champ de 56kV/cm en polarisation extraordinaire et un champ 180kV/em en polarisation
ordinaire.

Donc on déduit que pour induire un soliton spatial de 5um de largeur en polarisation
ordinaire il faut une variation de température de 100°C alors qu’une variation de 40°C
suffit en polarisation extraordinaire. Cet ordre de grandeur de la variation de température
étant déterminé, nous allons décrire le banc expérimentale utilisé. Le montage est donné
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sur la figure 4.39.

Element Peltier

CAM

VIDICON

Fibre PCF
LMA-20

Spot de sortie

Diffraction b
A=632nm

‘C)M
Cube

polariseur

N2

Spot de sortie Spot de sortie
A=632nm A=1550nm

Controleur de polarisation

or

Fibre SMF 28

FIGURE 4.39 — Ecriture et test des guides photo-induits par couplage direct a l’aide d’une fibre
PCF et un échantillon de LN. Ecriture du guide en polarisation ordinaire (b), en polarisation
extraordinaire (c) et test a 1550nm du guide photo-induit en polarisation extraordinaire (d).

On injecte un faisceau a A = 632nm dans la fibre, ensuite on regle la polarisation de
la lumiere en sortie a I'aide d’'un controleur de polarisation fibré pour injecter une polari-
sation ordinaire dans le cristal. La fibre est approchée de la face d’entrée de I’échantillon
et une caméra VIDICON permet d’imager la sortie du cristal a ’aide d’une lentille de
focale 50mm. En régime linéaire une large tache de diffraction est observée (figure 4.39a).
D’apres nos calculs précédents (fig. 4.38a) une variation de température de 30°C est suf-
fisante pour obtenir un soliton de 9um de diametre. Cependant sur la figure 4.39b on
observe que la compensation totale de la diffraction n’a pas été obtenue. Méme des va-
riations de température de ’ordre de 60°C ne permettent pas une focalisation plus efficace.
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Il semble que ce comportement soit lié a la section efficace trop faible a A = 632nm ce
qui ne permet pas une génération suffisante de charges pour créer un champ utile capable
de confiner le faisceau laser de 9um de diametre. D’apres les études précédentes la satu-
ration de charge ne semble pas étre présente dans le cristal de LN stoechiométrique utilisé.

Un guide a fort confinement compatible avec une injection directe a partir de la fibre
PCF a cependant été réalisé en polarisation extraordinaire pour une variation de tempé-
rature de 40°C.

Dans ce cas quelques minutes apres avoir augmenté la température de 1’échantillon
de 40°C l'optimum de 'autofocalisation est atteint (fig. 4.39¢c). Le guide ainsi formé a
A = 632nm est testé avec une onde sonde a A\ = 1550nm (fig. 4.39d).

On observe que le guidage de I'onde pompe (A = 632nm) et de I'onde sonde (A =
1550nm) fait apparaitre des pertes qui peuvent avoir plusieurs origines :

e La distribution d’intensité en entrée n’a pas un recouvrement optimal avec le mode
guidé.

e La polarisation a la sortie de la fibre n’est pas totalement linéaire ce qui peut
perturber la dynamique de la focalisation pyroélectrique.

e La faible profondeur du guide provoque des pertes en raison d'un guidage trop faible.

La recherche d’échantillons de LN qui permettent l'obtention de variations d’indice
de lordre de 1072 est toujours en cours. Une telle variation d’indice peut permettre une
grande amélioration de 'auto-couplage entre la fibre et le guide photo-induit. En effet
méme si la méthode de la focalisation pyroélectrique permet d’avoir des champs de tres
large amplitude si les charges qui participent a l’ecrantage de ce champ sont en nombre
insuffisant 1’obtention de fortes variations d’indice n’est pas possible.

Ces travaux se poursuivent dans le laboratoire.

4.6 Conclusions

Dans ce chapitre nous avons caractérisé en détail I'influence de parametres tels que la
polarisation et I'intensité de 'onde lumineuse sur I'autofocalisation pyroélectrique. Nous
avons vu que dans un cristal de LN stoechiométrique 'autofocalisation pyroélectrique
permet un bon confinement dans les deux dimensions pour les deux polarisations extra-
ordinaire et ordinaire. En revanche dans un cristal de LN congruent la focalisation en
polarisation ordinaire est moins efficace. Nous avons montré que la saturation de charges
dans ce matériau est la cause derriere ce faible confinement.

La grande résistivité de LN permet un maintien durant plusieurs heures du champ
pyroélectrique, mais ce champ peut étre perturbé ou méme annulé par un simple court-
circuit.
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L’étude de l'influence de 'intensité sur la focalisation pyroélectrique a montré que le
champ photovoltaique est tres sensible a I'intensité lumineuse. Lorsque 'intensité dépasse
'intensité seuil (Iy,) une séparation de faisceau est observée au lieu d’'une autofocalisation
donnant un spot unique. La valeur de l'intensité I, est trés dépendante de la stoechiomé-
trie de LN ainsi Iy, est 100 fois moins forte dans un cristal de LN stoechiométrique que
dans un cristal congruent en raison d’un effet photovoltaique moins fort dans ce dernier.
Par contre une augmentation plus abrupte du champ photovoltaique est présente dans les
échantillons congruents des que l'intensité seuil est dépassée.

On peut dire donc que le LN stoechiométrique convient mieux pour 'induction des
guides de tailles similaires avec les deux polarisations linéaires, alors que le LN congruent
est mieux placé pour une induction a forte intensité.

Finalement nous avons montré que les guides d’onde induits par une longueur d’onde
visible sont capable de guider des longueurs d’onde du proche infrarouge.
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Chapitre 5

Soliton de surface pyroélectrique

Ce chapitre présente un nouveau genre de solitons spatiaux appelés solitons de sur-
face. Ces ondes se propagent a l'interface entre un milieu non linéaire et un milieu linéaire.
Nous allons montrer dans cette derniere partie que la nonlinéarité photoréfractive pyro-
électrique est capable de générer de tels solitons. La démonstration expérimentale va étre
réalisée dans des échantillons de LN congruent et stoechiométrique. Finalement on pré-
sentera une simulation numérique qui explique cette observation.




136 5. SOLITON DE SURFACE PYROELECTRIQUE

5.1 Les solitons optiques de surface

Les ondes de surface sont des ondes localisées qui se propagent a l'interface entre deux
milieux de propriétés optiques différentes. Ces ondes sont parmi les phénomenes les plus
intrigants en optique et elles possedent des caractéristiques n’ayant aucun analogue dans
les milieux homogenes. Cela pourrait déboucher sur des applications concretes pour explo-
rer les propriétés aux interfaces [181] des matériaux ou encore pour réaliser des capteurs.

Dans le domaine de I'optique linéaire une onde de polarisation TM peut se propager
a linterface entre un diélectrique et un métal [182] ou entre un milieu périodique et un
milieu homogene [183] ou encore entre un milieu anisotrope et un milieu isotrope [184,185].

Dans nos travaux nous nous sommes intéressés aux ondes surfaciques nonlinéaires [130]
et plus particulierement aux solitons de surface. Ces ondes solitoniques se propagent entre
deux milieux d’indice différents avec au moins I'un des milieux qui se caractérise par un
effet non-linéaire optique. L’énergie de 'onde de surface est localisée principalement dans
le milieu ou 'indice de réfraction moyen est plus élevé que celui du milieu adjacent. Le
piégeage a l'interface se produit grace a un équilibre entre la force répulsive qui repousse
le faisceau en raison de la présence d’un milieu de faible indice et ’asymétrie du profil
d’indice généré par effet non-linéaire qui pousse le faisceau vers l'interface.

La premiere étude sur les ondes de surface a été réalisée par Tomlinson en 1980 [187].
Depuis, la communauté scientifique s’est intéressée a ce phénomene physique. En 2006
la premiere démonstration expérimentale du soliton de surface dit discret a été réalisée
avec une nonlinéarité locale de type Kerr entre un milieu d’indice périodique et un mi-
lieu homogene [188]. Ce genre de soliton a été démontré également avec une nonlinéarité
photoréfrative [189]. Treés récemment un soliton de surface utilisant une nonlinéarité non
locale a été démontré [58, 190, 191].

On expose ici ces deux genres de soliton de surface : soliton de surface local et soliton
de surface non local.

5.1.1 Soliton de surface a nonlinéarité local

Avec une nonlinéarité locale, la génération d’un soliton de surface réclame une variation
d’indice asymétrique. Une telle distribution peut-étre induite par un faisceau dont le profil
est distordu par l'interface ce qui nécessite une injection localisée a l'interface. Jusqu’a
aujourd’hui seuls des travaux théoriques décrivent ces solitons qui sont basés sur des effets
non linéaires locaux tel que l'effet Kerr [187,192]. Cependant une nouvelle technique a été
explorée qui consiste a utiliser un milieu nonlinéaire périodique et a faire propager 1’onde
a l'interface entre le milieu nonlinéaire périodique et un milieu homogene. Cette technique
a rapidement permis d’avoir des résultats expérimentaux intéressants et en accord avec la
théorie. Comme par exemple les solitons discrets de surface démontrés dans un milieu pé-
riodique de Kerr [188] ou encore dans un milieu photoréfractif a réponse quasi-local [139].
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La figure 5.1 montre un exemple de formation de solitons discrets de surface générés a
Iinterface entre un réseau de guides 2-D asymétrique et un milieu continu par effet non
linéaire Kerr [193].

Excitation de bord Excitation de coin

(a) P=1.2MW (d) P=1.2MW

FIGURE 5.1 — Dynamique de formation d’un soliton de surface discret au bord (a-c) et au coin
(d-e) d’un réseau 2-D induit par un laser femto-seconde dans un échantillon de silicium [193].
P puissance d’entrée.

Quand on injecte un faisceau dans des guides constituants le milieu périodique situés a
'interface entre le milieu périodique et le milieu continu (figs. 5.1a et d), en régime linéaire
la diffraction est donnée par le couplage entre les guides voisins par 'intermédiaire de la
partie évanescente des modes. Les positions discrétes possibles de la lumiere ont donné
la qualification de "diffraction discrete’ (figs 5.1a et d). En revanche lorsqu’on augmente
Iintensité du faisceau, I'indice de réfraction du guide excité augmente si une nonlinéarité
focalisante est présente. En conséquence la lumiere se découple des guides voisins et se
confine dans le guide excité en se propageant a l'interface entre le réseau photonique 2-D
et le milieu continu (figs 5.1c et f). On note que dans ce cas la puissance soliton est forte
en raison de l'utilisation de la nonlinéarité Kerr.

Un autre type de soliton de surface moins contraignant qui ne nécessite ni périodicité
ni injection précise a l'interface a été démontré. Ces solitons de surface exploitent des
effets nonlinéaires non locaux.

5.1.2 Soliton de surface par nonlinéarité non locale

La non-linéarité non locale se caractérise par une variation d’indice qui peut s’étendre
loin du faisceau. Cette variation d’indice non locale offre une configuration idéale pour la
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génération de solitons de surface. En effet, la lumiére est dans ce cas attiré vers la sur-
face a partir d’une position initiale lointaine au coeur du milieu pour finalement former
un soliton de surface. De tels solitons ont été récemment démontrés a l'interface d'un
diélectrique tout d’abord en utilisant une nonlinéarité thermique [58] et tres récemment
avec une nonlinéarité photoréfractive [190, 191]. Nous avons contribué a ces travaux en
démontrant le soliton pyroélectrique de surface.

5.1.3 Le soliton de surface pyroélectrique

Grace aux multiples avantages qu’offre la nonlinéarité non locale, nous avons choisi
cette derniére pour générer un soliton de surface entre un échantillon de LN (npy = 2.2)
et l'air (n = 1) en profitant de la saturation de la nonlinéarité pyroélectrique photoréfrac-
tive. Le concept est décrit sur la figure 5.2.

LiNbO;
/ Air (a)

An

FIGURE 5.2 — Principe de formation d’un soliton spatial brillant de surface exploitant la sa-
turation de la nonlinéarité photoréfractive pyroélectrique dans le LN. (a) Profil d’intensité, (b)
distribution de charges, (c) distribution de champ de charge d’espace et (d) modulation d’indice.

L’idée de base consiste a utiliser la nonlinéarité photoréfractive pyroélectrique en ré-
gime de saturation afin de créer une distribution de charges asymétrique (fig. 5.2b). Cette
dissymétrie de charges donne naissance & un champ de charge d’espace dissymétrique (fig.
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5.2¢). Finalement 1'effet électro-optique converti ce champ dissymétrique en une modula-
tion d’indice asymétrique (fig. 5.2d) dont le profil tend & rapprocher le mode guidé dans
cette structure contre 'interface air/LN.

L’absence d’électrode dans cette configuration pyroélectrique simplifie de fagon consi-
dérable I'obtention d’un soliton de surface.

5.2 Démonstration de la génération du soliton de sur-
face

Dans cette partie on va présenter la démonstration expérimentale de la génération d’un
soliton de surface dans deux échantillons de LN de composition congruente et stoechiomé-
trique. Ensuite on modélisera numériquement la dynamique de formation afin de mieux
expliquer la physique sous-jacente. Mais tout d’abord on commence par démontrer la sa-
turation de la nonlinéarité photoréfractive pyroélecrique qui provoque une auto-déviation
du pyroliton formé au coeur d’un cristal de LN.

5.2.1 Auto-déviation de faisceaux auto-confinés

Avant la démonstration expérimentale du soliton pyroélectrique de surface on va expli-
quer comment la saturation de la nonlinéarité photoréfractive provoque 1'autodéviation
de faiscaux.

5.2.1.1 Modeéle numérique

L’auto-déviation de faisceau dans les milieux photoréfractifs a été observée pour la
premiere fois dans le cristal de SBN [85], mais cette déviation due a la diffusion des
charges [85] provoque un décalage de faisceau de 10 a 20pum dans un cristal de lem de
long. Dans le LN une tres forte auto-déviation du soliton spatial brillant de 'ordre de
300um a été observée [1041] mais cette large déviation ne peut pas étre expliquée par un
simple mécanisme de diffusion de charge.

Pour comprendre 'origine d’un tel déplacement, la faible concentration des densités
d’accepteurs dans le LN non dopé a été considérée [104]. En 2008 des membres de 1’équipe
ont montré a l'aide d’'un modele numérique 3-D que la forte auto-déviation observée dans
le LN est due a la saturation du centre profond [194]. La figure 5.3 extraite de la ré-
férence [1941] montre la déviation au cours de propagation d'un soliton spatial brillant
généré a l'aide d’un champ électrique appliqué dans un échantillon de LN avec une faible
concentration de donneurs non initialement ionisé. Les parameétres sont I; = 1 x103Wm =2,
Eo = 50kV/em, By, = —30kVem ™, Ny = 2x10*'m ™3, Np/Na = 1.01, Np = 2x10*m™?
I=3x103Wm™2 I/I; = 300.
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On constate que au fur et a mesure de I'induction une déviation opposée a 'axe C
est observée. Dans la premiere phase d’induction la saturation des charges n’est pas tres
prononcée ce qui provoque seulement une légere courbure dans la trajectoire du faisceau
(fig. 5.3a). Mais lorsque la dynamique de la photo-réfraction continue la saturation devient
importante et induit une dissymétrie forte dans dans la composante E, du champ de charge
d’espace et donc dans la modulation d’indice induite ce qui méne a un décalage important
du faisceau dans le direction opposée a 'axe C du cristal (fig. 5.3d).

()
—\E:

(6)]

FIGURE 5.3 — Dynamique d’auto-déviation au cours de la propagation d’un faisceau laser piégé
dans un cristal de LN non dopée avec Np/Ny = 1.01.

0.01
-0.01
-0.03
-0.05
-0.07

(b)

An

FIGURE 5.4 — Distribution normalisée de charges et la modulation d’indice associée en fonction
de la propagation. Simulation corresponde d la distribution d’intensité de la figure 5.3d.

Pour bien comprendre 1'origine physique de ce fort décalage, on présente sur la figure
5.4 [194], la distribution normalisée de charges ainsi que la modulation d’indice associée
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au cours de la propagation qui correspond a la distribution d’intensité de la figure 5.3d.
On constate une accumulation dans la densité de charges positives N7, sur un coté du fais-
ceau, mais cette densité est limité par la valeur de la densité totale des donneurs Np. En
revanche dans I'autre coté du faisceau 'épuisement dans la densité de charges négatives
Np — N}, n'est pas atteint, ainsi une forte dissymétrie dans la distribution de charges est
produite (fig. 5.4a). On note qu’une telle dissymétrie disparait lorsque le rapport N/, /Np
initial est augmenté. La variation d’indice induite (fig. 5.4b) qui résulte de cette distribu-
tion dissymétrique de charge présente un maxima décalé vers 'axe C ce qui explique la
direction de déplacement de la lumiere.

Donc on conclut que la saturation des charges induit une dissymétrie dans la variation
d’indice photo-induite ce qui provoque une courbure de la trajectoire du faisceau.

5.2.1.2 Démonstration expérimentale

La démonstration de I'auto-déviation nonlinéaire du pyroliton est réalisée dans un
échantillon de LN non dopé stoechiométrique. L’échantillon issu d’un wafer de coupe Z
mesure 20mm de long selon I’axe cristallographique Y, 8mm de large selon l'axe cristal-
lographique X et 0.5mm d’épaisseur selon ’axe cristallographique Z.

FIGURE 5.5 — Dynamique d’auto-déviation pyroélectriques d’un faisceau laser de polarisation
extraordinaire dans un échantillon de LN stoechiométrique. (a) Spot d’entrée, (b) diffraction,
(¢) mazimum de focalisation, (d-f) dynamique de courbure et (e) refocalisation de faisceau.

Nous utilisons un faisceau laser continu a 532nm qui se propage selon 'axe Y et polarisé
selon I'axe Z du cristal (polarisation extraordinaire). Le faisceau de 80uW de puissance est
focalisé par une lentille convergente de 80mm de focale sur la face d’entrée pour obtenir
un spot de 11um de largeur & mi-hauteur. On applique au cristal une variation de tempé-
rature AT = 20°C' et a I'aide d’une caméra CCD et un objectif de microscope on observe
I’évolution de la dynamique en sortie d’échantillon. La dynamique d’auto-déviation dans
le cristal stoechiométrique est représentée sur la figure 5.5
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En régime linéaire le faisceau diffracte fortement (figs. 5.5 A(a) et B(a)). Lorsque I'on
augmente la température de l’échantillon de 20 degrés l'auto-focalisation commence et
atteint une focalisation optimal & ¢t = 2.2mn (fig. 5.5¢). Puis, dans une seconde phase la
lumiere sort du guide inscrit et apparait dans le partie supérieur (fig. 5.5¢). Ensuite la
lumiére apparait dans la partie inférieure (fig. 5.5f ) o une re-focalisation est visible (fig.
5.5f-h). A la fin du processus Les faisceaux sont circulaires avec un diametre d’environ
10pm (fig. 5.5 h). Le décalage par rapport a la focalisation initiale est de 115um. Cette dy-
namique est observée en environ 10 minutes. A la fin de cette dynamique d’auto-déviation
I’ensemble de la lumiere injectée est déviée et se retrouve dans le spot focalisé. On note
qu'un résultat identique a été obtenu dans un cristal de composition congruente.

La démonstration expérimentale d’auto-déviation de faisceau étant réalisée nous al-
lons montrer dans ce qui suit que cette caractéristique peut-étre utilisée afin de générer
un soliton de surface.

5.2.2 Soliton de surface : démonstration expérimentale

Pour induire un soliton de surface pyroélectrique nous avons exploré deux configura-
tions différentes. La premiere consiste a injecter le faisceau a distance de l'interface avec
un léger angle. Alors que la seconde configuration consiste a injecter le faisceau proche de
Iinterface avec un angle d’incidence nul.

0 65 130 195 260 325 390 455 520 (um)

' Spot de sortie (e)

0 40 80 120 160 200 240 280 320 (um)

FIGURE 5.6 — Démonstration expérimentale du soliton de surface pyroélectrique dans un échan-
tillon de LN stoechiométrique de 20mm de long. (a) Profil du faisceau focalisé 60um sous linter-
face Air/LN selon l'axe C, (b) distribution d’intensité en entrée. Evolution du faisceau a la face
de sortie une fois la température de l’échantillon est stabilisée a 40°C (c-d) jusqu’au soliton (e).
La ligne en pointillé indique la position de l'interface entre le LN/air. Paramétres P = 80uW
et A =532nm

La démonstration expérimentale a été réalisée dans un premier temps dans un échan-
tillon de LN de composition stoechiométrique de 20mm de long selon 'axe Y, 8mm de
large selon 'axe X et 0.50mm d’épaisseur selon ’axe Z. Le banc expérimental est similaire a
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celui utilisé pour la génération des pyrolitons au coeur du matériau (chap.3). Un faisceau
laser de polarisation extraordinaire qui provient d’un laser a 532nm est focalisé par une
lentille convergente en un spot de 13um de diametre (fig. 5.6a, b) & 60um sous la face
-C du cristal. Le faisceau voyage vers la face supérieure avec un angle tres faible. Une
réflexion totale se produit donc dans I’échantillon ce qui forme des franges d’interférences
observables en sortie (fig. 5.6¢). Lorsque la température du cristal est augmentée de la
température ambiante a 40°C les franges disparaissent graduellement au fur et a mesure
que l'effet photoréfractif se met en place. 2min apres que la température du cristal ait été
augmentée de 20°C le faisceau est focalisé a l'interface en un spot de profil dissymétrique
(fig. 5.6e, f). Le changement d’intensité abrupt observé a U'interface LN /air témoigne de la
grande différence d’indice entre les deux milieux. Le faisceau a une largeur de 7um selon
I'axe C et de 13um perpendiculairement a ’axe C.

En complément de cette démonstration une expérience supplémentaire a été réalisée
avec un faisceau laser focalisé a 30um sous la face -C. La dynamique de formation est
représentée sur la figure 5.7. Les conditions de formation sont similaires a 1’expérience
précédente.

: Spot de sortie

FIGURE 5.7 — Expérience similaire a la figure 5.6 pour un faisceau focalisé 30um sous linterface
(a). Dynamique de focalisation (b-f) en sortie d’échantillon.

Des résultats similaires ont été également obtenus dans un échantillon de LN de com-
position congruente de méme dimensions. Le cristal de LN congruent utilisé dans ces
expériences se caractérise par une face -C non polie ce qui nous a permis de suivre la
dynamique de formation du soliton de surface en observant simultanément la face de sor-
tie et au cours de la propagation grace a la diffusion de la lumiere sur la face supérieure
non-polie.

On injecte un faisceau laser de polarisation extraordinaire, de 80uW de puissance et
de 15um de diametre a 80um sous la face -C. Dans le régime linéaire la diffusion de la lu-
miere a U'interface est tres faible a cause de la diffraction du faisceau (figs. 5.8a,d). Lorsque
la dynamique de focalisation se met en place apres une augmentation de température de
20°C les franges d’interférences visibles en sortie (fig. 5.8b) disparaissent progressivement
exactement comme dans le LN stoechiométrique. Un faisceau confiné commence a appa-




144 5. SOLITON DE SURFACE PYROELECTRIQUE

raitre dans la derniére partie de la propagation comme le montre la vue de dessus (fig.
5.8e). Lorsque le soliton de surface est formé (fig. 5.8¢) on constate que la lumiere diffusée
au cours de la propagation est intense et localisée. Ce qui permet de conclure que la lu-
miere se propage a 'interface sur une distance d’environ 13mm (fig. 5.8f). Cela confirme
qu’un faisceau focalisé sur la face d’entrée a quelques dizaines de microns sous la face -C
de LN se rapproche de l'interface en régime non-linéaire et forme un soliton de surface.

Face supérieure

(b) Face de sortie Face supérieure

;

(9 Face de sortie Face supérieure

FIGURE 5.8 — Génération d’un soliton spatial brillant de surface dans un échantillon de LN
congruent. Dynamique de focalisation observée en sortie (a)-(c) et au cours de la propagation
(d-f). La ligne pointillé désigne linterface LN/air. Paramétres : AT = 20°C, P = 90uW, et
A = 532nm.

Il est important de signaler que pour de forts angles d’incidence la réflexion totale
prend le dessus sur l'effet nonlinéaire. On signale également que comme la direction de la
déviation est opposée a la direction de 'axe C la génération de soliton de surface n’est
pas possible a l'interface +C.

On réitere l'expérience en injectant un faisceau de 13um de diametre parallelement
a l'axe interface LN /air (figure 5.9a). On image ici simultanément la face de sortie et la
face d’entrée. De larges fanges d’interférences sont visibles car le faisceau est injecté a
quelques microns sous l'interface. 10 secondes apres que la température de 1’échantillon
soit stabilisée I'auto-focalisation est déja visible (fig. 5.9b) et a t = 40 secondes le soliton
est généré et les 100uWW de puissance du faisceau laser voyage de bout en bout piégés sous
I'interface air/LN (fig. 5.9d).

La génération de soliton de surface par effet pyroélectrique a donc été démontrée. La
formation de ce soliton n’est pas sensible aux conditions d’injection grace a la saturation
de Teffet photoréfractif exploité ici. Pour conforter ces observations expérimentales nous
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avons également développé un modele numérique pour simuler cette propagation a I'in-
terface.

€))

Spot d':entrée

FIGURE 5.9 — Dynamique de soliton de surface induit a interface air/LN avec une injection
paralléle a Uinterface. La ligne en pointillé désigne l'interface LN/air. Paramétres : AT = 20 C,
P =100uW, X = 532nm et polarisation extraordinaire.

5.2.3 Soliton de surface : confirmation numérique

Pour modéliser la propagation du soliton de surface le modele numérique 3D a un seul
centre profond décrit dans le chapitre 3 est utilisé. Pour résoudre correctement I’équation
de propagation, la partie évanescente du champ qui est présente dans I’air est tronqué.Une
simulation numérique montrant la formation d’un soliton de surface est présentée sur la
figure 5.10. Les parametres photoréfractifs sont Np = 2 x 102'm =3, Ny = N}, = 0.99Np
et N, = 0. Un faisceau de 17um est injecté dans le milieu a 60um au dessous de la face
-C et se propage avec un angle tres faible vers l'interface LN /air (fig. 5.10a). Lorsque le
faisceau rencontre I'interface, des franges d’interférences sont visibles en sortie (fig. 5.10b)
a cause de la diffraction du faisceau au cours de la propagation en régime linéaire. Par
contre lorsque le régime photoréfractif commence a se mettre en place ’auto-focalisation
se produit et les franges disparaissent graduellement (fig. 5.10c et d). Dans un régime bien
avancé de la dynamique le faisceau est piégé contre l'interface et se propage le long de
celle-ci grace a la dissymétrie de la modulation d’indice (fig. 5.10e et f).

Cette simulation révele donc que la saturation de la nonlinéarité photoréfractive est
capable de contrer la réflexion totale. En effet comme le rapport initial entre Np /N4 est
trés peu inférieur a I'unité la saturation des centres profonds se produit quand la lumiere
est présente ce qui induit un champ de charge d’espace et une modulation d’indice dissy-
métriques.
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Intensité (a) fIntensité  (b)

Intensité

295

Intensité
FIGURE 5.10 — Simulation numérique montrant la formation d’un soliton de surface dans un
échantillon de LN par effet pyroélectrique. Vue latérale de la distribution d’intensité au cours
de la propagation (colonne gauche). Vue en sortie de l'intensité et de la modulation d’indice

correspondantes (colonne droite). Paramétres : polarisation extraordinaire AT = 20°C, Np =
2 x 102'm=3, Ng = N, = 0.99Np et N, = 0.

Ce modele numérique confirme les observations expérimentales. Ce modele peut ce-
pendant étre amélioré afin de mieux prendre en compte la variation d’indice abrupte
entre le LN et l'air. D’autres méthodes numériques comme la FDTD (Finite Difference
Time Domain) par exemple qui permet de résoudre la propagation de la lumiere dans des
milieux fortement inhomogenes peut-étre envisagée.

5.3 Conclusion

Le soliton de surface pyroélectrique a été démontré expérimentalement et modélisé
numériquement. Cette propagation a U'interface LN /air est obtenue grace a la dissymétrie
de l'indice photo-généré. L’induction de ce soliton n’est pas sensible aux conditions d’in-
jection grace a la saturation de I'effet photoréfractif ce qui donne un avantage considérable
a ce genre de soliton. Finalement ces solitons peuvent convenir pour une utilisation pour
des capteurs sensibles.
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Conclusions

Dans ce manuscrit nous avons dévoilé une nouvelle technique de photo-induction ba-
sée sur 'utilisation de solitons spatiaux brillants. Ces solitons qui se caractérisent par une
propagation avec un profil transverse invariant permettent de former des guides circulaires
a faibles pertes notamment dans les milieux photoréfractifs. Cependant pour générer de
tels solitons dans un cristal nonlinéaire photoréfractif comme le LN qui est un cristal clef
pour 'industrie photonique, 'application d’un champ électrique externe intense était la
seule solution possible jusqu'ici, ce qui limite considérablement le potentiel de cette tech-
nique.

Dans cette these nous avons proposé et caractérisée une nouvelle méthode simple et
efficace qui permet I'induction de solitons spatiaux brillants sans aucune tension appli-
quée. Cette méthode est basée sur 'utilisation de 'effet pyroélectrique présent dans les
cristaux ferroélectriques tel que le LN. Ainsi des champs électriques intenses peuvent étre
générés a l'intérieur de ces cristaux remplagant tres avantageusement une tension appli-
quée. Une auto-focalisation efficace controlée par la température a ainsi été démontrée
dans LN. Cela permet, par exemple, La propagation de solitons spatiaux de diameétre
typique de 15um dans un échantillon de LN de plusieurs centimetres de long dont la tem-
pérature est élevée de 10°C. Ce nouveau type de soliton spatial a été dénommé "Pyroliton".

La physique a l'origine de cet effet focalisant a été résolue a ’aide d’un modéle numé-
rique 3-D qui prend en compte la dynamique de l'effet photoréfractif. Ce dernier permet
de prédire la dynamique de I’auto-focalisation pyroélectrique qui mene a la génération du
pyroliton.

Une caractérisation détaillée de ’autofocalisation pyroélectrique a montré qu’'un confi-
nement efficace par effet pyroélectrique est obtenu dans des cristaux de LN de composition
stoechiométrique ou congruente sans dopage particulier. Ce confinement bidimensionnel
a été observé pour des faisceaux de polarisation ordinaire ou extraordinaire. Par ailleurs,
des mesures ont montré que la grande résistivité du LN permet un maintien pendant plu-
sieurs heures du champ pyroélectrique et que ce champ peut étre rapidement annulé par un
court-circuit ce qui permet un contrdle supplémentaire de ’autofocalisation pyoélectrique.

Enfin nous avons montré qu’'un comportement différent apparait aux fortes intensités.
En effet une scission du faisceau en plusieurs spots est observée a la place d'une foca-
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lisation en un seul spot. Une modification du modele numérique prenant en compte un
second centre photoréfractif a permis d’expliquer ce comportement. Nous avons déduit
que la dépendance du champ photovoltaique en fonction de l'intensité lumineuse est a
lorigine de cette dynamique. Cette étude montre que la scission apparait a une inten-
sité seuil 100 fois moins forte dans un échantillon de LN stoechiométrique que dans un
échantillon congruent en raison d’un effet photovoltaique moins fort dans ce dernier. Par
contre une augmentation plus abrupte du champ photovoltaique est présente dans les
échantillons congruents des que l'intensité seuil est dépassée.

Finalement le test de guidage des guides d’ondes photo-induits par effet pyroélectrique
a montré que ces guides sont capables de guider des ondes optiques du proche infra-rouge
a 1550nm. Pour induire des guides profonds nous avons prouvé qu’il est préférable de les
induire a 'aide d’une polarisation ordinaire et de les utiliser pour guider un signal de
polarisation extraordinaire.

Dans le dernier chapitre, une nouvelle catégorie de soliton utilisant 1'effet pyroélec-
trique a été démontrée : le soliton de surface pyroélectrique qui est une onde qui se
propage a l'interface entre deux milieux. Pour cette démonstration nous avons exploité
la saturation des charges dans nos échantillon de LN stoechiométriques et congruents qui
donne une nonlinéarité non locale propice a la formation de solitons de surface.

Finalement la découverte de la focalisation pyroélectrique ouvre réellement de nou-
velles voies aux solitons spatiaux brillants notamment pour la fabrication simple de cir-
cuit 3-D au coeur du LN. Ce controle thermique de la nonlinéarité a ainsi été récemment
exploité pour la démonstration de simultons [195].

Perspectives

Les travaux présentés dans ce document ont déja motivés des études complémen-
taires. Ainsi une méthode optique de caractérisation de I'effet pyroélectrique a été dévelop-
pée [190] et dans le domaine des cristaux photoniques l'effet superprisme a été mis en évi-
dence dans un échantillon de LN nanostructuré accordable par effet pyroélectrique [197].

Mais ce travail offre bien d’autres perpectives. En ce qui concerne les caractérisations
supplémentaires possibles on pourra notamment s’intéresser a l’autofocalisation pour des
variations de température élevées. Il est également naturel de vouloir tester cet effet dans
d’autres matériaux (LiTaO3, SBN ou encore SPS) dont les propriétés photoréfractives et
pyroélectriques laissent espérer un comportement similaire au LN. Il est également 1égi-
time de se demander si des guides peuvent étre formés avec des temps d’induction tres
inférieurs a la seconde (ms).

Cet effet nonlinéaire tres versatile devrait également convenir pour vérifier des effets
fondamentaux. Ainsi on propose de réaliser des guides adiabatiques induits par un fais-
ceau auto-piégé en utilisant une nonlinéarité inhomogene qui peut étre obtenue aisément
en appliquant un gradient de température le long d'un cristal de LN. Nous avons d’ailleurs
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obtenu des résultats trés encourageants dans ce sens [193].

Enfin d'un point de vue plus applicatif nous proposons de réaliser des fonctions com-
plexes constituées de guides photo-induits au coeur d’échantillons de LN gréace a la tres
grande simplicité d’induction qu’offrent les pyrolitons. Dans ce cadre la réalisation de
capteurs basés sur la réflexion totale de solitons aux interfaces ou sur les solitons de sur-
face sont envisagés. Par ailleurs une étude sur le couplage controlé et efficace dans des
résonateurs optiques a l’aide de guides photo-induits dans LN a démarré. Enfin, plus
prospectivement, 'utilisation du champ pyroélectrique associé avec le champ de charge
d’espace induit par effet photoréfractif pourrait étre un moyen pour inverser sans tension
appliquée les domaines dans LN.

La technique originale mise en évidence dans ce travail de these devrait donc faire
émerger de nombreuses idées nouvelles.
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Annexe

Caractéristiques de la fibre optique photonique LMA-20
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