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Introduction

L,effet photoréfractif fut découvert en 1966 par Ashkin et ses collaborateurs [A. Ashkin 66].

Ils ont mis en évidence que I'indice du niobate de lithium était modifié par un faisceau laser.

Assez rapidement, les applications potentielles de ce phénomène sont apparues et ont donné

lieu à de nombreuses études sur les matériaux présentant des propriétés photoréfractives

(Yariv et Yeh [Y. Yariv 84], et P. Yeh [P- Yeh 93]).

La caractéisation optique et électrooptique des cristaux photoréfractifs (BaTiO3: Rh et BCT:

Rh) faisant l'objet du présent travail, est liée à un projet industriel: I'insertion d'un miroir à

double conjugaison de phase dans un gyroscope à fibre optique fonctionnant à 850 nm.

Le cristal BaTiOr est un des meilleurs candidats du fait de sa haute sensibilité photoréfractive.

En outre les propriétés photoréfractives peuvent être ajustées à la longueur d'onde désirée à

I'aide de dopants tel que le rhodium (Rh). Cependant, ce matériau a une température de

transition de phase à quelques degrés au-dessus de 0 oC, ce qui le rend inutilisable dans des

systèmes embarqués. Un dopage additionnel par du Calcium (Ca) permet d'éviter ce

problème.

D'une façon générale, I'effet photoréfractif dépend de l'effet électro-optique à travers le

coeffrcient électro-optique effectif. Une bonne connaissance de cet effet est donc nécessaire à

l'étude et à la maîtrise de I'effet photoréfractif.

Le but de notre travail consiste donc à étudier les propriétés optiques linéaires et non linéaires

des cristaux photoréfractifs du titanate de baryum dopés rhodium (BaTiO3: Rh) et titanate

mixte barnrm- calcium dopés rhodium (Ba*Ca1-*TiOl: Rh) en fonction de la longueur d'onde

et de la température. Les propriétés étudiées sont les suivantes: les spectres d'absorption, les

constantes diélectriques, les coefficients piézo-électriques, les indices de réfraction et les

coeffr cients électro -oPtiques.

Dans ceffe optique nous avons été amenés à développer différents dispositifs expérimentaux

pogr mesurer les coefficients électro-optiques et pour déterminer les indices de réfraction'

Cette étude est répartie dans ce mémoire en quatre chapitres :

Dans le premier chapitre, nous présentons I'intérêt de la conjugaison de phase dans les

gyromètres à fibre optique. Puis nous expliquons le choix du matériaux photoréfractifs par

l'étude de la sensibilité des cristaux BaTiOl dopés rhodium et calcium aux longueurs d'onde

proche infrarouge.

Dans le deuxième chapitre, nous rappelons les techniques de croissance utilisées pour

fabriquer les cristaux de titanate de barnrm, leurs structures ainsi que les dopages utilisés dans

cette étude.



lntroduction

Le chapitre trois, comprend trois parties: La première montre I'influence des diftrents

dopants sur les spectres d'absorption.La seconde partie est consacrée à la mesure des indices

de réfraction ordinaire et extraordinaire des cristaux étudiés, en fonction de la longueur

d'onde. Enfin, la troisième partie porte sur l'étude des constantes diélectriques et

piézoélectriques des cristaux BaTiO3 dopés rhodium. L'évolution de la constante diélechique

en fonction de température sera comparée à celle des coefficients piézoélectriques et électro-

optiques.

Enfin, le quatrième chapitre regroupe trois parties : une première partie dans laquelle nous

rappelons les définitions des effets électro-optiques dans le titanate de baryum, nous

expliquons le principe de mesure des différents coeffrcients et enfino nous donnons une étude

bibliographique de ces coefficients pour le BaTiO3 pur et dopé au fer et le titanate mixte

baryum calcium.

La seconde partie est consacrée à l'étude des coefficients r13, 133,142 et r. à I'aide de montages

interférométriques et Sénarmont.

Dans la dernière partie, nous donnons les différentes valeurs des coefficients électro-optiques

et leurs variations avec la longueur d'onde, la température et le dopage en rhodium et calcium.

Pour I'intérêt et la lisibilité de ce mémoire, de nombreux aspects du travail de thèse ont été

reportés en annexes.

L'annexe A présente les diftrentes contributions à I'effet photoréfractif et électro-optiques.

L'annexe B présente le banc expérimental ainsi que la méthode et les équations pennettant le

calcul des indices de réfraction.

L'annexe C décrit le banc interferométrique ainsi que le protocole de mesure et les équations

permettants de déterminer les coefficients EO.
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Chapitre I: Présentation de l'étude et effet photoréfractifs des cristaux BaTiOg: Rh et BCT:Rh

1. fntroduction

L'effet photoréfractif ouwe la voie à de nombreuses applications basées sur la variation

d'indice photo-induite. Il est particulièrement efficace dans le titanate de baryrm, en raison de

la forte valeur des coeffrcients électro-optiques et d'un gain photoréfractif très élevé, ce qui

permet notamment de réaliser un miroir à conjugaison de phase [M. H. Garrett 92-1]

L'utilisation des propriétés photoréfractives du titanate de barnrm aux longueurs d'onde

proche infrarouge et à des plages de températures élargies, nécessite I'introduction de dopants

tels que le rhodium et le calcium.

Nous présentons dans la première partie les gyromètres à fibre optique. Puis nous expliquons

I'intérêt de la conjugaison de phase dans de tels systèmes enfin, nous précisons le choix du

matériau photoréfractif. La seconde partie rappellera : le principe de I'effet photoréfractif et

du couplage à deux ondes ainsi que les modèles photoréfractifs utilisés habituellement pour

décrire les phénomènes observés dans les cristaux de titanate de baryum dopés rhodium

BaTiOl: Rh et de titanate mixte de baryum et calcium Ba*Car-JiOg: Rh noté par la suite

BCT :Rh à la longueur d'onde l":850 nm.

2. Présentation de l'étude

2.1. Introduction

Le travail concerne la caractérisation optique et électro-optique des cristaux photoréfractifs

BaTiOl et BCT dopés rhodium. Il s'inscrit dans le projet de recherche industriel SYRECIDE,

et concerne la modification d'un gyroscope à fibre optique utilisé coûlme station inertielle

notamment dans I'avionique. Dans un premier temps je vais présenter le gyroscope à fibre

optique basé sur un miroir à conjugaison de phase ainsi que le choix des cristaux

2.2. Structure du ryroscope à Fibre Optique (FOG) et le projet

La précision d'un gyroscope à fibre optique est gouvernée par la réciprocité de

I'interferomètre. Le schéma de principe d'un tel appareil est présenté dans la figure suivante

(Figure 2.1),.



Chapitre I: Présentation de l'étude et effet photoréfractifs des cristaux BaTiO3: Rh et BCT:Rh

Source
FOG Actuel

Circuit intégré Fibre monomode
À conservation deoptique o:

I I de polarisation

Figure 2.1: Structure du gyroscope actuelle

La fibre monomode à conservation de polarisation garantie cette réciprocité et permet à la

lumière entrante d'être recouplée dans l'optique intégrée. Cependant, ce type de fibre a un

procédé de fabrication plus complexe et son coût est donc plus élevé.

Le gyroscope à fibre optique proposé est composé: d'une fibre multi-modes utilisée

classiquement en télécommunication et d'un miroir à conjugaison de phase assurant la

réciprocité des ondes qui se propagent dans I'interféromètre de Sagnac (figure 2.2).

Source
FOG proposé

Détecteur

Fibre multimodes

Cristal photoréfractif
Miroir à double

Figure 2.22 Le gyroscope à fibre optique basé sur un cristal photoréfractif
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Cette nouvelle structure utilise le miroir à double conjugaison de phase (MDPC), la lumière

sortante de ce composant est conjuguée à la lumière entrante et peut donc être recouplée. Ce

miroir MDCP étant intégré dans le gyroscope à fibre optique (FOG) doit fonctionner aux

longueurs d'onde infrarouge et pour des températures allant jusqu à - 70 C. Ce projet à été

réalisé par les partenaires suivants:

- La SFIM (Société Francaise d'Industrie Métallique) à Paris maintenant intégrées à la

SAGEM est l'initiateur et le coordonnateur du projet.

- Supélec (école d'ingénieur) à Metz dont la tache consiste à concevoir une source laser

émettant à l": 850 nm, adaptée au gyroscope à fibre optique.

- La société FEE (Forschungsinstitut Fiir Mineralische Und Metallische Werkstoffe

Edelsteine / Edelmetalle) implantée à Idar-Oberstein en Allemagne, s'occupe de la

fabrication des cristaux BaTiOg et BCT dopés rhodium et de leur préparation.

- Le laboratoire Charles Fabry de I'Institut d'Optique Théorique et Appliquée situé à Orsay

z6sure l'étude photoréfractive du couplage deux ondes et du MDCP et réalise I'insertion de

celui ci dans le gyroscoPe.

- Enfin notre Laboratoire MOPS chargé de I'analyse et de la caractérisation optique des

cristaux en étudiant les propriétés optiques linéaires(homogénéité, absorption et indice de

réfraction) et non linéaires (coefficient électro-optique en fonction de la température et de la

longueur d'onde). Dans ce contexte, nous avons été amenée à développer des dispositifs

expérimentaux pour mesurer les coeffrcients électro-optiques et les indices de réfraction à

plusieurs longueurs d'ondes. Compte tenu des difficultés rencontrées lors des mesures dans les

matériaux photoréfractifs, des précautions particulières ont dû être prises afin d'obtenir des

résultats reproductibles.

2.3. Choix d'un cristal photoréfractif

De nombreux matériaux présentent des propriétés photoréfractives; on cite par exemple:
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- Les semi-conducteurs tels que ZnCdTe ou InP ont I'avantages d'être sensibles aux longueurs

d'ondes des télécommunications 1,3 pm et 1,55 pm [Petrov 89]

- Les ilménites (LiNbO3, LiTaO:) sont souvent utilisés en stockage holographique [D.L.

Staebler 721,[D. Von der Linde 75].

- Les pérovskites (KNbO3, KTal-* Nb*O3, BaTiO:) sont intéressants pour leurs forts

coeff,rcients électro-optiques qui les rendent utilisables dans de nombreuses applications

comme la réalisation de modulateurs électro-optiques ou de miroirs à conjugaison de phase [J.

Feinberg 82]. Par ailleurs, dès 1987, Weiss et ses collaborateurs [S. Weiss 87] envisagent

d'appliquer la photoréfraction à la soustraction d'image. Mc Michael et al. [Mc Michael 87]

reprennent I'idée d'introduire un miroir à conjugaison de phase dans un gyroscope à fibre

optiques. Le BaTiO: est un des meilleurs candidats du fait de sa haute sensibilité

photoréfractive. Cependant, ces matériaux ne sont pas sensibles aux longueurs d'onde

d'infrarouge. Afin de rendre ce cristal sensible dans I'infrarouge, on le dope en rhodium

(BaTiO3: Rh) tG. W. Ross 93]. Cependant, ce matériau a une température de transition de

phase à quelques degrés au-dessus de 00 C ce qui le rend délicat à intégrer dans un système

industriel. L'introduction de calcium dans la structure [Ch. Kuper 97] permet d'éviter ce

problème en déplaçant la température de transition de phase vers des températures plus basses

3. Effet photoréfractifs dans BaTiO3: Rh et Ba,Ca1-,TiO3 : Rh

3.1. Définition de I'effet photoréfractif

L'effet photoréfractif est une combinaison de plusieurs phénomènes distincts :

- La photoconduction: Elle se traduit par l'excitation des charges aux endroits éclairés, ces

charges étant transportées par entraînement, diffrrsion ou effet photovoltaïque, puis piégées

dans les zones sombres. Il apparaît ainsi un champ électrique dans le matériau, appelé le

champ de charge d'espace.

- L'effet électro-optique: Il induit une modulation d'indice à partir de la modulation du champ

de charge d'espace.
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La figure (3. 1) montre I'installation du champ de charge d'espace ainsi que la modulation

d'indice créée par ce mécanisme.
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Figure 3. I : Mécanisme de modulation d'indice dans un cristal photoréfractif

10



Chapitre I: Présentation de l'étude et effet photoréfractifs des cristaux BaTiOr: Rh et BCT:Rh

3. 2 Couplage d'ondes et notion de gain photoréfractif

Lorsque deux ondes interftrent dans un cristal photoréfractif, il se crée par effet photoréfractif

un réseau d'indice déphasé par rapport au réseau d'illumination. La valeur du déphasage

dépend du mécanisme de transport ainsi que du signe des porteurs de charges. Dans le cas de

BaTiO3, le transport de charge se fait plus généralement par diffrrsion; le déphasage étant

alors de nl2, iI s'ensuit un couplage entre les deux faisceaux, ce qui se traduit par un

transfert d'énergie du faisceau pompe vers le faisceau sonde. Le sens du transfert d'énergie

dépend d'une part du signe des porteurs majoritaires, généralement des trous dans le cas

BaTiO3, et d'autre part du sens de la polarisation spontanée P5.

3.2. l. Gain photoréfractif

Lorsque deux ondes planes cohérentes d'intensités Is et Ip, de longueur d'onde I et de

vecteurs d'onde Ë. et Ëo faisant un angle 20 entre elles interÊrent dans un cristal

photoréfractif (frgure 3.2), elles produisent un champ d'interference dont I'intensité est [K.

Blotekjaer 771:

I (x) = I,(l + * 
"orî 

r)1

avec :

(3.1)

I o  = I r + I o

-=zÆ
I ,  + Io

[ ,  =  [ ,  - [ o

intensité totale incidente

taux de modulation

vecteur d'onde du réseau d'illumination

1 l
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, 2n 4zrsinO
k- - - = -----:- module du vecteur d'onde A étant le pas du réseau et l, la longueur

" ^ À

d'onde des faisceaux dans I'air.

I,(o)

\

Ip

Sens du gain

)

Ip(o)
P, I.

Figure 3.2 : Configuration du mélange deux ondes

Ainsi, dans le cas de la configuration de la figure 2, le faisceau signal 15 sera amplifié ou

inversement atténué au détriment du faisceau pompe Ip. Le gain g s'exprime à partir des

intensités de sortie de I, par l'équation suivante :

I. enprésencedelo n
x - - - v

I seul

Avec:

f: le gain exponentiel (ou gain absolu)

L: la longueur d'interaction des deux faisceaux dans le cristal

(3 .2 )

Le transfert d'énergie caractérisé par un gain en mélange des deux ondes f est donné par:

t2
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r =fn'r""t,"[4.;) (3.3)

où I est la longueur d'onde dans le vide, n I'indice de réfractior, reff le coeffrcient électro-

optique effectif ( qui sera défini dans le paragraphe suivant), Er. I'arnplitude du champ de

charge d'espace 
", a.;"le produit scalaire entre les vecteurs unitaires parallèles au champ

électrique de chaque faisceau incident. Ce produit scalaire dépend uniquement de la

polarisation. La dépendance du gain photoréfractif avec le vecteur réseau t, =ÇS"t
ho

l'intensité incidente vient du champ de charge d'espace qui est décrit dans la plupart des cas

par la formule générale fN.V Kukhtarev 79 et [Y. Fainman 86]:

. koT ks
E*(k" ,ko)_sc\-^s,--ul 

.  
f*-!3

k'o

avec kuTest l'énergie thermique (kuest

d'onde d'écran de Debye.

(4)

la constante de Boltzmann) et ko est le vecteur

Ce vecteur d'ondeko est fonction de la densité effective de pièges N"6 donné par

I'expression:kfr = e'N"u
(5)

kuTeoe'tr

où kp est la constante de Boltzrnann ete"n est la constante diélectrique effective.

3.2.2 Calcul de la modulation d'indice et coeffrcient électro-optique effectif

Lorsque les deux faisceaux d'illumination éclairent le cristal, ils créent une figure

d'interference induisant le champ de charge d'espace spatialement modulé dans le matériau.

L'angle entre les faisceaux dans le cristal est 20, cr est I'angle entre le vecteur réseau [" et

l'æ<e C . Les angles 0 et cr sont pris à I'intérieur du cristal (figure 3.3).

l 3
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Figure 3.3 : Orientation des faisceaux par rapport aux axes du cristal et conventions d'angles

Considérons le champ de charge d'espace présent dans le cristal sur la forme

É:rrrÉ,"cos1fr.f avec m le taux de modulation de la figure d'interference et Er.

I'amplitude du champ de charge d'espace. La modulation d'indice induite par ce champ

s'exprime sous la forme de la modulation du tenseur [P. Giinter 9l] :

Â1,; =.àEu*p'fuu.

où rfi est le coefficient électro-optique à déformation nulle,

Éu est le composante du champ électrostatique dans le matériau selon k,

Eu : E."nu

âvoc np le cosinus directeur du champ de charge d'espace selon k,

n,fu les coeffrcients élasto-optiques à champ électrique constant,

u11 est la matrice de déformation induit par effet piézo-électrique : ukr = +.
cD{l

(3 .6 )

(3 .7 )

Après avoir calculé la déformation uç1

E : Er" cos([*..i), on obtient fM.zgontkg4]

d'espaceinduite par le champ de charge

t4
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Avec : Ar = Cf*nrn, et B, = o"rllurl.,

où Cfu sont les constantes élastiques à champ constant et eijt les coeffrcients

piézoélectriques.

Le premier terme ,'* ùn rend compte de I'effet électro-optique linéaire et le derxième terme

des déformations de la maille cristalline. Ces diftrents tenseurs, participant à I'effet

photoréfractif pour BaTiO: sont donnés dans I'annexe A.

Pour déterminer le gain photoréfractif, on n'utilise pÉ$ la modulation du tenseur

d'imperméabilité mais plutôt la modulation du tenseur de permittivité relativ. hrî,,]. 
"t

tenseur apparaît dans I'expression du gain à travers le coefficient électro-optique effectif pour

chaque polarisation propre. Ce coefFrcient électro-optique effectif est défini par Zgonk

[M.Zgonik 95] :

(Ar1;,i = A(.l),, = r'trùrE."nu coslfir.f = (rùnu + pEiiron,A-1*B,)E,"nn coq[r.t;

,"u=hà'"friltq!"ili ,

(3. 8)

(3.e)

avec tei] le tenseur permittivité relative à la fréquence optique. €p et e"sont les

polarisations des ondes qui écrivent le réseau. Cette variation d'indice dépend de la direction

du champ et difiËre pour I'indice ordinaire et I'indice extraordinaire. C'est pourquoi on définit

un coeffrcient électro-optique effectif pour chaque polarisation propre.

Dans le cas de titanate de baryum, le coefficient électro-optique effectif pour une polarisation

extraordinaire est donnée par M. Zgonrk95l:

.# = 
îg[nir,,(ror(20)- 

cos(zcr))+ an]nlro, sin'(cr)+ nlr,,(cos(ze)+ cos(z')] (3. r0)

et en polarisation ordinaire il est exprimé par l'équation:
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r"ïd = rrrnlcoscr

3.3.Dopage du matériau

(3.1r)

Le phénomène photoréfractif est lié à la présence dans le matériau de centres donneurs et de

pièges dans la bande interdite. Ces centres peuvent provenir soit d'un dopage intentionnel,

soit de la présence d'impuretés à l'état de traces lors de la croissance.

Le dopage consiste à introduire volontairement des impuretés, on substitue au titane un ion

(par. exemple. un métal de transition). Ces dopants n'étant souvent pas de même valence que

I'ion titane, la neutralité électrique du cristal est rétablie grâce à differents mécanismes de

compensation de charge comme la création de lacunes d'oxygène. La présence des ions

dopants et compensateurs, dont les tailles et les charges sont souvent différentes de celles de

l'ion titane, modifie la température de transition de l'échantillon. Par exemple, pour un

dopage au fer, la température décroît linéairement avec la concentration, passant de 132"C

ponr un cristal pur à 114"C pour un cristal dopé à 10Â de fer [P. Jullien. 92].

Comme on peut, par dopage, modifier de façon sensible les propriétés des cristaux, il est

fréquent d'utiliser ce moyen afin d'améliorer leurs perfofinances. Pierre Jullien et ses

collaborateurs [Y. Semanou 87] ont montré que le gain en mélange deux ondes est modifié

par le dopage en fer ou le traitement d'oxydoréduction également étudié outre atlantique [S.

Ducharme 86]. Le choix de la nature du dopant est lié, entre autres, à la longueur d'onde à

laquelle on souhaite travailler. Le dopage au cobalt, par exemple, permet d'augmenter le gain

photoréfractif des cristaux dans le domaine visible [D.Rytz 90], [Garrett 92-2]. Ce dopage

donne une couleur jaune plus au moins marquée aux échantillons et une absorption d'autant

plus importante, que le dopage est fort. Le titanate de barnrm dopé rhodium (BaTiO: : Rh)

permet d'augmenter les propriétés de couplage d'onde dans le domaine du proche infrarouge

[M. Kaczmarek 95], I N. Huot 97-l], [N. Huot 97-2]. En 1999, Song et al. [H. Song 00]

présentent une étude des niveaux d'impuretés et des processus de transfert de charge induits

par illuminations ou thermiquement dans le BaTiO3 : Rh.
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3.4. Modèle de transport de charge dans BaTiO3 : Rh et Ba*Ca1-* Ti 03 : Rh

à l.=850 nm

Toutes les interprétations photoréfractives reposent sur I'utilisation d'un modèle de bandes

faisant intervenir non seulement les bandes de valence et de conduction, mais aussi les

niveaux d'impuretés dans la bande interdite.

En 1976, Kukhtarev [N.V. Kukhtarev 76] développa le premier modèle à un niveau

d'impureté et un seul type de porteurs; ce modèle a permis d'expliquer au moins

qualitativement de nombreux résultats expérimentaux. Par la suite, d'autres modèles pouvant

faire intervenir plusieurs niveaux d'impuretés et deux types de porteurs ont été développés.

En 1991, Tayebati [P. Tayebati 9l] a proposé un modèle de transport de charges basé sur

deux types de pièges distincts; ce modèle perrnet d'expliquer certaines phénomènes observés,

comme I'absorption induite et la dépendance du gain photoréfractif avec I'intensité. En 1994,

Bachow et ses collaborateurs [M.C. Bachow 94] ont appliqué le modèle à deux types de

pièges avec une compétition électrons-trous pouvant s'appliquer au BaTiO: dans le domaine

du visible.

Dans cette partie, nous allons rappeler les modèles utilisés pour I'interprétation de I'effet

photoréfractif pour les cristaux dopés rhodium dans I'infrarouge.

3.4.1. Modèle à trois états de charges application à BaTiOg:Rh à 7u=850 nm

L'analyse chimique des cristaux de BaTiOg : Rh a révélé que le rhodium se présente sous trois

états de charge : Rh3*, Rh4*, Rh5*. Deux niveaux sont mis en jeu: Rù37* et Rha*/s*. Dans ce

matériau, la conduction est due aux trous qui existent dans la bande de valence. Le processus

de transfert de charge s'écrit donc sous la forme:

RJr5* <+ Rh4* +p

RJro* <+ Rh3* +p

où p désignant un trou libre.

(3. 12)
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Ce modèle est dit <à trois états de charge >>. Comme Rha* et Tia* ont le même état de charge,

on considère que Rh4*a un état de charge < neutre >> et sa densité volumique sera notée N. En

conséquence, Rh3* apparaît comme un accepteur de trous et Rh5* comme un donneur de trous.

Leurs densités volumiques respectives seront notées N- et N. La neutralité électrique du

matériau est assurée par des densités volumiques constântes Na (accepteurs d'électrons) et Np

(donneurs d'électrons). Le diagramme proposé pour ce modèle est représenté sur la figure 3.4:

Nn
rl rl - Rh3*/Rh4*

BC

Figure 3 4 : Modèle d'états de charge à trois bandes appliqué sur BaTiO3 : Rh

S- et S* sont les sections efficaces de photo-ionisation de Rha* et Rhs* respectivement,

sont les taux d'ionisation thermique de ces mêmes niveaux et 1 et y* sont les

recombinaison des trous dans Rha* et Rhs* respectivement.

La densité volumique totale du rhodium dans le matériau notée Nl est :

N r=N-+N+N*

Les équations régissant I'effet photoréfractif sont:

ÂNÏ- / \

"^^l = (s-l + B- )N - y-pN-
At /

â\I* / \

ï- = -(S.I + B. )N. + y*pN
dÎ

I est l'intensité lumineuse d'éclairement.

F-et Ê-

taux de

(3 .13)

(3. 14)
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La densité de courant due au déplacement des porteurs et l'équation de continuité des trous

sont donnés par :

j = 
"ppË 

-pkuTVp

t - l / \ -

ea(o+N*  -N-  l+d ivJ  =  0
â t *

divÉ = 
frt*" 

-No *p+N* -N-l

p représente la densité de trous, e, est la charge ( positive) du trou et p sa mobilité, kp est la

constante de Boltzmann et T la température absolue.

Ces équations sont complétées par l'équation de Poisson qui donne la variation spatiale du

champ électrique interne :

(3. ls)

(3.r6)

La résolution de ces équations régissant I'efflet photoréfractif pour une illumination modulée

I=Io +1/2(mloek +c.c), permet de déterminer le champ de charge d'espace ainsi que les

paramètres physiques intervenant dans ce modèle. Les solutions des diftrentes grandeurs

physiques sont cherchées sous la forme:

XO = Xo +Re(X,e-*)  (3 . l7)

Xs correspondant à la solution sous éclairement uniforme et X1 à la modulation de

I'amplitude.

3.4.2. Champ de charge d'espace à l'état stationnaire

La résolution du système d'équations à I'ordre zéro permet de déterminer les densités de

charge fixes à l'état stationnaire N- gstut, Nosta et N+ostæ :

Nor,.,(Io) = 
*t^f 

+ r(r- lXNo -No)']" '  - ^rl

NËro, G") = t/2[Nr * No - No - Nor*, J
Noro ,G. )= t /2 [Nr  -No *No -Nor* ]

(3.  18)
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^ S*Ir ,  *  0* y-
-AveC l(= " ' -

S- Io  +F-  4y"

La résolution du système d'équations à

paramètres importants appelés densités

I'intensité I :

t " { ,  * N o  - N o )
Nt(r)= NJ,-(r)t '

NT

N;, (r )= *;,* (r) 
(Nr - Np + N^ )

NT

I'ordre I qui régit le modèle permet de définir deux

efFectives de pièges. Ces paramètres dépendent de

(3. le)

La densité effective de pièges totale vaut :

N"u 0) = Nlu + N"u = NJ.o, * N**
(No - No )'

NT
(3 .20)

(3.21)

Les grandeurs physiques qui sont mesurées expérimentalement (rendement holographique,

gain en mélange deux ondes) sont liées au champ de charges d'espace, donc I'amplitude

complexe de ce demier modulé à la fréquence spatiale k l2n est la suivante:

Avec kS(Ir) = ko' + kj2 tel que kË'(I
et

) = kuTeor,,ro,
N;(I) (3.22)

Avec k- 6 et k- 6 : deux nombres d'onde, appelés nombres d'ondes d'écran de Debye.

Dans l'expression précédente, nG) exprime la saturation du gain avec l'intensité, qui s'écrit

en première approximation:

20
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1
q(I) =

l+^*
I

Ce terme est reliée PhYsiquement à

I'excitation optique par cette expression:

une compétition entre I'excitation thermique et

nG)='-[o5n*..fuS) o'0,

(3.23)

(3.2s)

et correspond expérimentalement à I'intensité pour laquelle le gain photoréfractif est divisée

par 2.

Si il y a un fort couplage entre les populations des trois états, k0 (I) peut être défini à partir de

la population No du niveau intermédiaire seul:

r., = urft;-[*, 
-No(ro)

]=** ;N"u( I )

(No -  No ) '

N T

Le champ de charge d'espace est déphasé de nl2 d'où le nombre complexe i dans I'amplitude

de Er. Il comporte un coefficient q(I) qui sature à I'unité lorsque I'intensité croît. Le modèle à

trois états de charges prévoit une forte dépendance du champ de charge d'espace avec

I'illumination ainsi que la densité effective des piéges. Cet effet n'existe pas dans le modèle

simple de Fainman [Y. Fainman 86].

3.4.3. Modèle de transport de charges pour Ba*CA1-*TiOs :Rh

L'effet photoréfractif pour BCT : Rh à 850 nm est décrit par un modèle à trois niveaux : deux

niveaux de rhodium (Rh3+/4+, Rh*o) et un niveau de fer ( F"'*'o) [ Bemhardt 2000], du fait

de la présence de fer en grande quantité dans les cristaux BCT. Nous allons le présenter

brièvement.

Sous illumination les impuretés sont photo excitées de la façon suivante :
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Rh'* <+ Rha* + p

Rho* <) Rh3* + p

Fe4* <+ Fe3* + p

(3.26)

où p désigne un trou libre. Ce modèle peut être résumé par le diagramme de bande représenté

sur la figure (3. 5).

- Na et Np représentent respectivement les densités de donneurs et d'accepteurs qui

permettent d'assurer la neutralité électrique du matériau.

- S- , S* et SF sont les sections efficaces de photo-ionisation des trous à partir Rh4*, Rhs* et

Fea* respectivement,

- p-, B* et BF sont les coeffrcients d'excitation thermique de ces trois niveaux,

- T , T* et yF sont les taux de recombinaison des trous sur Rh3*, Rha* et Fe3* respectivement.

Nn

- r- - Rh3*/ Rh4*

BC

Fe3*Æea*
Rh4*/Rh5*

T
Ne

O O O

Figure 3. 5 : Schéma des niveaux d'énergie d'un cristal de BCT : Rh contenant du fer comme

impureté additionnelle.

Les équations qui régissent I'effet photoréfractif dans ce modèle sont les mêmes que celles du

modèle à deux états de charge. Dans ce cas, il y a deux densités, la densité totale de rhodium

Nr et la densité totale de fer N1p, fious avons :

22



Chapitre I: Présentation de l'étude et effet photoréfractifs des cristaux BaTiOt: Rh et BCT:Rh

Nr  :N -  +N+N '

N r r=N- r+N ,
(3 .27)

Tous ces paramètres sont déterminés par simulations et leurs valeurs sont données dans le

paragraphe suivant.

3.5. Détermination des paramètres internes des cristaux BaTiOg : Rh et

Ba'Car-'TiOr:Rh à l:850nm.

Les valeurs de ces paramètres sont obtenues par ajustement des équations avec les résultats

expérimentaux obtenus en couplage deux ondes. Ces paramètres ont été déterminés pour des

cristaux dopés à 1000 ppm en rhodium pour le BaTiO: : Rh [N.Huot 99] et pour le BCT : Rh

[Bernhardt 2001-l] à 850 nm. Le tableau 3. 2 résume les valeurs des paramèfies intervenant

dans ces modèles.

On remarque que les paramètres obtenus potr le niveau de rhodium dans BCT ne s'éloignent

pas trop de ceux du niveau de rhodium dans le BaTiO3 : Rh pour une même longueur d'onde,

mis à part la section efficace de photo-ionisation de Rhs*, le taux de recombinaison vers

Rh3*et le taux d'émission thermique de Rha*
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Paramètres

Valeurs

ajustées pour

BCT : Rh

Valeurs

ajustées

BaTiOr : Rh

Section effrcace de photo- ionisation de Rh5*: S*1m2; 9 x l02l 1,24 x l02r

Section efficace de photo- ionisation de Rha*: S-( m2 ) 0,4 x l02l 0,56 x l02r

Section efficace de photo- ionisation de Fea* : SF 1 m2 ; 0,001 x l02r

Taux de recombinaison vers Rho* ( m3/s; : y* 2,92 x l}ra 3,5 x  10la

Taux de recombinaison vers Rh'* ( m3/s; : y 15* f 0,3 * Y*

Taux de recombinaison vers F"'* ( m3/s1 : /
+

Taux d'émission thermique de Rh5* (r-t ) ' P* 2,3 2,3

Taux d'émission thermique de Rh4* 1s-t ; : B- 0 ,0001 0,01

Taux d'émission thermique de Fea* (r-t ) r B' 0.000125

Concentration totale de fer ( m-' ) : Ne 64 x1023

Densité de charges de compensation ( m-' ) : N"6 - 0,82 x1023

Concentration totale de rhodium pour un cristal dopé à 1000

ppm(m- ' ) :N1
3,3 x 1023 33 x l t3

Tableau 3.2 :Paranrètres permettant d'ajuster les simulations suivant un modèle à trois

niveaux avec les résultats expérimentaux [Bernhardt 2001-l] sur des cristaux BCT : Rh et à

deux niveaux à3 état de charge pour BaTiO3 : Rh obtenus à 850 nm
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Chapitre I: Présentation de l'étude et effet photoréfractifs des cristaux BaTiOg: Rh et BCT:Rh

3. 6. Densité effective de pièges N"g

La densité effective de piége Ns6 est un paramètre important dans I'effet photoréfractif. Afin

de mesurer ce paramètre pour les cristaux dopés rhodium et calcium, Bernhardt et al

[S.Bernhardt 2001-2] ont mesuré la dépendance du gain avec le pas de réseau en déterminant,

en polarisation ordinaire, r"ff 22. Les résultats sont présentés sur le tableau suivant pour le

cristal non dopé et les cristaux dopes à différentes quantités.

Cristal Nen (m 3) r22"tr(çmN)

BCT non dopé 6,21û2 TT,6

BCT : Rh 1000ppm 53lo22 13,6

BCT : Rh 2000ppm 7,2 lTn 15,3

BCT : Rh 4000ppm 9,5 lo22 20,3

BCT: Rh l0000ppm 19,61022
'r1 ")

Tableau 3.3 : Valeurs expérimentales de la densité de piéges et du coefficient électro-optique

effectif pour les cristaux de BCT : Rh.

Ce tableau montre que le rhodium a une inlluence sur la densité effective de pièges et le

coeffrcient électro-optique effectif r"nzz dés le dopage à 1000 ppm. Ces paramètres

augmentent avec le dopage en rhodium.

4. Conclusion

Dans ce chapihe, nous avons présenté I'influence des diftrents dopants sur les propriétés

photoréfractifs du titanate du baryum pur et son dérivé. Le rappel des modèles existant pour

décrire I'effet photoréfractif dans BaTiO3 : Rh et BCT: Rh à 850 nm, a mis en valeur le rôle

du rhodium dans la sensibilité photoréfractive à 850 nm. Nous avons mis en évidence des

diftrences importantes entre le BaTiOt: Rh et le BCT : Rh au niveau du transfert de charges :
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Chapitre I: Présentation de létude et effet photoréfractifs des cristaux BaTiO3: Rh et BCT:Rh

modèle à deux niveaux ( Rh3*i4*, Rh*o) pour BaTiOg: Rh et modèle à nois niveaux pour

BCT : Rh ; deux niveaux de rhodium 1B13v4+, Rh*o) et un niveau de fer ( F.'*'o).
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Chapitre II:

Préparation des cristaux de BaTiO:
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Chapitre 2:Préparuttons des cristaux de BaTiO:

1. Introduction

Les résultats des mesures optiques dans les cristaux sont tributaires de la qualité des échantillons

utilisés. Les cristarx qui ont fait I'objet de notre étude proviennent de la société FEE (Idar-

Oberstein, Allemagne ) qui maîtrise entre autre la croissance du titanate du baryum dopé rhodium

(BaTiO3 : Rh ). Les cristaux de titanate du baryum dopé calcium et rhodium (Ba* Ca1-* TiO: : Rh

ou BCT : Rh) ont été d'abord synthétisés à I'Université d'Osnabrûck puis à Idar Oberstein (FEE).

Nous utiliserons ici des cristaux provenant de FEE.

Ce chapitre est consacré àla description des méthodes de croissance des cristaux de titanate de

barpm (BaTiOg) et BCT, ainsi qu'aux rappels de la structure cristalline, des températures de

transition et de la structure en domaines.

2. Croissance cristalline

2.1. Les cristaux de titanate de baryum pur BaTiO3

Les cristaux utilisés proviennent de boules mono-cristallines fabriquées par la société FEE. Le

tirage de BaTiOg se fait par top- seeded solution growth (TSSG) consistant à faire pousser un

cristal à partir d'un germe en contact avec un bain fondu à haute température. Afin d'éviter le

passage de la transition hexagonale-cubique à 1450"C, qui est destructive dans le cas d'un bain

constitué d'un mélange de 50 % de TiOz et de 50 o/o BaO, la croissance s'effectue dans un

mélange non stæchiométrique contenant 65% de TiOz et 35Yo de BaO. Ceci permet de démarrer la

croissance à environ 1430'C. Le diagramme d'équilibre de phase suivant (figure l) nous donne les

températures de croissance de BaTiOg.
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Figure 1 : Diagramme d'équilibre de phase du BaTiO3 [ ]

Le mélange contenu dans un creuset de platine est placé dans un four dont la température est gérée

par un contrôleur prograrnmable. Pendant la croissance, le four est refroidi à un taux ajusté de

façon à suivre la courbe de liquidus du diagramme de phase (zone encadrée sur la figure l).

Après croissance, le cristal est maintenu pendant plusieurs heures à température élevée, puis

refroidi assez rapidement. Le passage de la température de transition cubique - quadratique est à

réaliser lentement. En fin de refroidissement, on obtient une boule de BaTiOl dont la forme

dépend des gradients thermiques imposés par la géométrie du four et des bouchons réfractaires qui

y sont installés. A partir de cette boule, des échantillons aux formes adaptées à l'étude envisagée

sont taillés.

Pour la croissance des cristaux de BaTiO:, la technique de croissance (TSSG) est connue comme

étant la meilleure car donnant des structures monocristallines de très bonne qualité pour une

exploitation optique. Il est aussi plus aisé de contrôler, au moyen de cette technique, la pureté

chimique et la structure en domaines ferroélectriques, que par la technique en flux Remeika.
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2.2. Système de croissance BaTiOs-CaTiOg

Le système BaTiO:-CaTiOg a été étudié d'une façon très détaillée et complète de la température

ambiante jusqu'à 1900"C par plusieurs techniques [R.C.Dewies 55]. Le diagramme d'équilibre de

phase suivant, (figure 2) nous donne les températures de croissance de BaTiOg et CaTiOg.

Figure 2 : Diagramme de phase de BaTiOl et CaTiOr

La technique Czochralski est utilisée dans la fabrication des cristaux Ba*Ca1-*TiO3I ces cristaux

sont obtenus en chauffant, un mélange contenant du BaCOg , du CaCOs et du TiO2 pour obtenir

une fraction molaire x: 0,23 en CaTiOg placé dans un creuset en platine porté à la température de

BoTi0t
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croissance de l590oC. A 1590o on obtient des cristaux en phase cubique. La méthode de

croissance des cristaux est détaillé dans le réference [Ch. Kuper 97]

Compte tenu des besoins en applications des cristaux photoréfractifs, Barbosa et ses

collaborateurs [L.8. Barbosa 2001] ont fait une étude systématique pour déterminer les conditions

optimales de croissance rapide des fibres du cristal BCT par la technique de LFIPG ( Laser-Heated

Pedestal Growth).

3. Propriétés cristallographiques du BaTiO3

Les matériaux ferroélectriques tels que le titanate de barSrm présente de nombreuses phases et

dans certaine de ces phases s'organisent en domaines ferroélectriques devant être dominés pour

I'utilisation optique. Ce paragraphe rappelle les points importants de la structure cristalline de

BaTiO:.

3.1. Cristaux purs

Le titanate de baryum a une structure pérovskite de forme générale ABO: où A est un cation

divalent (BÔ et B trn cation tétravalent (Tio). Il présente differentes phases selon le domaine de

température considéré. Les diftrentes phases et leurs caractéristiques, paramètres de maille,

direction de la polarisation spontanée, température de transition [K.Laâbidi 91] et classe

cristallographique sont résumés dans le tableau 1.

A une température supérieure à l34oc,le BaTiO3 a une maille cubique simple. Les sommets du

cube sont occupés par les ions baryrm, les ions oxygènes se plaçant au centre des faces du cube et

I'ion titane au centre (figure 2). Dans cette phase, le matériau est centrosymétrique et ne présente

pas d'effet électro-optique. Lors du passage de la phase cubique à la phase quadratique, phase

stable à la température ambiante, les déformations de la maille se font le long d'un axe cubique

dans la phase tétragonale. Un des côtés du cube s'allonge et devient I'axe polaire du cristal. Dans

la phase quadratique, dont la maille est représentée sur la figure 3, les déplacements des ions titane

et oxygène créent un moment dipolaire, le barycentre des charges négatives ne coihcide plus avec

celui des charges positives. La direction et le sens de cette polarisation ainsi créés dépendent du

déplacement des ions. Or ces derniers se déplacent de façon <aléatoire> suivant les directions des
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axes principaux. Ainsi, on constate que la polarisation spontanée peut être orientée suivant l'une

quelconque des directions des axes cristallographiques cubiques initiaux.

Phases
Fenoélectrique

Paraelectique

Température de

transition

Paramètes de la

maille

Groupe

d'espace

Rhomboédrique Ferroélectrique

- 82"C

50c

134"C

a :  b :  c : 41004  Â

Ct r"

Rrt

Orthorhombique Ferroélectrique
a :  c : 41011  Â

b - 3.983 À

Ctt ,n

C*n

Quadratique Ferroélectrique
a:  b :  3 ,992 A

c:4,036 A,

Cr +v

P+.-

Cubique Paraélectrique a :  b :C  :  4 r0 l  Â

otn

Pro3m

Tableau I : Transitions de phase et structure cristallographique du BaTiOl dans les différents

domaines de la température
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Figure 3 : Mailles cubique (a) et quadratique (b)

3.2. Les cristaux dopés

La technique de fabrication est identique à celle des cristaux purs, une partie du TiOz est

remplacée par I'oxyde du dopant souhaité, I'ion dopant se substitue à I'ion titane. De nombreux

dopants ont été utilisés, comme par exernple le fer, le cobalt et l'ion rhodium.

3.2.l.Titanate de baryum dopé rhodium (BaTiO3 : Rh)

Le dopage au rhodium consiste à remplacer une partie de dioxyde de titane (TiO2) par de I'oxyde

de rhodium (Rhz Og) [M.Kaczmarekg5-2], [8.A. Wechsler 94].

Les premiers cristaux de titanate de baryum dopés rhodium, sensibles dans I'infrarouge, étaient

appelés dans la littérature << cristaux bleus > [M. Kaczrnarek 95-21 du fait de leur couleur

caractéristique diftrente de celle dcs cristaux de titanate de baryum pur BaTiO3 particulièrement

sensibles dans le visible (de couleur plutôt jaune ou vert clair). En 1994 des études

spectroscopiques ont montré que la présence de rhodium était responsable de cette couleur bleu et

de la sensibiliæ dans I'infrarouge proche [8. A. Wechsler 94].

a a
J J



Chapitre Z:Préparations des cristaux dp BaTiOg

Ce cristal est utilisable entre 10 
'C 

et 130'C dans sa phase quadratique; les transitions de phase

pouvant induire des structures en domaite sont à proscrire Cet susceptibilité à la température le

rend inexploitable pour des utili.sations indtrstrielles à temperatures variables.

3.2.2.Titanate de baryum dopé calcium Ba,Ca1* TiO3@CT)

Le dopage au calcium permet d'étendre la plage de température de la phase quadratique [C.Kuper

97). En effet la température de transition de phase quadratique - orthorhombique décroît vers les

basses températures (" 1 20'C).

Comme pour BaTiO3, cos cristaux sont obtenus en phase cubique et sont refroidis jusqu'à la

température ambiante après avoir passé la transition de phase paraelectrique - ferroélectrique à

98"C.

En baissant la ternpérature jusqu'à -120 "C, aucune transition de phase supplémentaire n'est

observée. Le tableau 2 résume les diftrentes phases de BCT connues jusqu'à présent.

Phases
Ferroglectrique

Paraélectrique

Paramètres de la

maille

Température

de hansition

Groupe

d'espace

Orthorhombiqge Ferroélectriqpe

-120"c

98C

cttrn

Cmrn

Te-tragonale Ferroélectrique
a:É3.962 A

c:3.999 A

Ctco

P4mm

Cubique Paraelectrique a :b : c
otn

Pm3m

Tableau 2: Transitions de phases et structure cristallographique de BCT
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3.3. Obtention d'un échontillon monodomaine

Comme déjà mentionné précédemrnent, dans la phase quadratique, la polarisation diélçctrique

peut prendre trois directions diftrentes. Une région du cristal dans laquelle la polarisation est

uniforme est un domaine fertoélectrique. On distingue différents arangements de ces domaines

(figure a).

+-

1
Domaine à 180" Domainc à 90

Figure 4 : Structure des domaines

Lorsque les directions des polarisations des domaines adjacents sont perpendiculaires, ce sont des

domaines à 90". Si les deux polarisations sont parallèles mais de sens opposé, on obtient des

domaines à 180". L'existence des domaines ferroélectriques pose évidemment problème car

certaines grandeurs mesurées peuvent dépendre de I'orientation rçlative de la direction, de

propagation et de polarisation de la lumière par rapport aux axes cristallographiques. De plus, les

parois de domaines, en diffractant la himière, perturbent la transmission de la luntière à travers

l'échantillon.

Diftrentes méthodes de ûaitement ont été utilisées pour rendre les cristaux monodomaines

[W.Ousi Benomar 86]. La méthode la plus effrcace est une méthode thermo-électrique. Elle

consiste à faire passer l'échantillon de la phase cubique vers la phase quadratique sous

l'application d'un champ électrique statique. Le cristal est porté à une température supérieure à la

température de transition (134'C pour lln cristal pur). Un champ électrique continu adaptÇ à la

taille de l'échantillon (2 kY/cm) définit cette fois une direction et un sens. La polarisation est liée

directement au sens du champ électrique. Le cristal est ensuite refroidi lentement jusqu'à la

température ambiante.

35



Chapitre 2:Préparaltons des cristaux de BaTiO:

4. Présentation des échantillons utilisés

Avant de présenter l'étude de I'influence du calcium et du rhodium sur les propriétés linéaires et

non linéaires, nous présentons ici les différents échantillons utilises dans notre étude. Les cristaux

dopés à 1000 ppm du rhodium qui ont une couleur bleu-vert, sont pÉsentés sur la figure ci-

dessous .

Figure 4: Lcs cristaux utilisés( BaTiO: et BCT) dopes 1000 ppm du rhodium dans le bain

Les caractéristiques géométriques des échantillons utilisés sont résumées dans le tableau 2.

Echantillons L* (mm) Lv ( rnm) L, (mm)

BaTiO:: Rh (N'l) 4,4 5,6 5,1

BaTiOs:Rh (N'2) 4,4 6,2 4,1

BCT: Rh (N'3o) 5,5 5,35 4,1
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5. Conclusion

Les cristaux de BaTiOr et BCT sont des cristaux obtenus à haufe température et doivent traverser

des transitions de phase au cours de leur de refroidissement. Cette operatisn ainsi que I'opération

de polarisation indispensable pour obtenir dçs échantillons monodomaines propices aux études

optiques, sont délicates et bien maitrisées par la société FEE. Les échantillons de taille importante

monodomaines et polis ont Été préparés et seront soumis arD( mesures optiques développées dans

les chapitres suivants.
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Chapitre III : Propriétés optiques linéaires

dans BaTiO:
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Chapitre III : Propriétés optiques linéaires dans BaTiOr

1. Introduction

L'objectif de ce chapitre est de déterminer les propriétés optiques linéaires des cristaux dopés

au rhodium BaTiOE : Rh et BCT: Rh. En efFet, l'utilisation de ces matériaux dans diftrents

dispositifs optiques nécessite de connaître les propriétés optiques linéaires telles que

I'absorption, I'indice de réfraction, les constantes diélectriques et les coeffrcients électro-

optiques. Par ailleurs, les matériaux étudiés ici sont également piézoélectriques.

La première partie de ce chapitre est consacrée à l'étude de I'absorption. Dans le paragraphe

qui suiw4 nous présenterons les résultats expérimentaux de la mesure des indices de

réfraction obtenus sur nos cristaux. La troisième partie sera consacrée aux constantes

diélectriques et piézoélectriques en fonction de la température. Ces données seront donc utiles

lors des mesures des coefEcients électro-optiques. Enfin, nous analyserons les résultats et

nous discuterons I'origine des variations observées.

2. Spectres d'absorption dans le visible et I'infrarouge pour les cristaux

BaTiOs

2.1.lntroduction

Le but de cette partie est l'étude des phénomènes d'absorption de lumière; en premier lieu,

nous présentons une étude bibliographique faite sur des cristaux BaTiOl pur et dopes. La

seconde partie est consacrée à la description de la technique expérimentale utilisée. Les

résultats des spectres d'absorption obtenus sur BaTiOg: Rh et BCT: Rh, sont comparés avec

d'autres spectres et une étude cartographique d'absorption dans le visible sur nos échantillons

est présentée et discutée.

2.2. Etude bibliographiq ue

Les coefficients d'absorption de BaTiO3 ont fait l'objet de multiples études [C.N.Berglund

671, I M. Didomenco 671[S.H.Wemple 70 ] [P. Moretti 8l]. Ces travaux ont montré que le

coeffrcient d'absorption varie exponentiellement en fonction de l'énergie des photons suivant
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une loi de type <Urbach>. Il est à noter que certains résultats ne vérifient pas cette loi [S.H.

Wemple 701et ces différences ont été interprétées comme étant dues aux impuretés contenues

dans les échantillons.

La forme de la courbe d'absorption dépend fortement de la nature et de la concentration du

dopant introduit. Par exemple le dopage au fer (figure 2.1), fait translater les bords

d'absorption vers les basses énergies tout en augmentant sensiblement les coefficients

d'absorption [P. Jullien92], tandis que I'introduction du cobalt a peu d'influence sur le bord

d'absorption [M. H Ga:ret 92-2] maLs modifie le profil des courbes surtout pour les grandes

concentrations (figure 2.2). Ainsi, pour des cristaux dits purs, les phénomènes d'absorption

peuvent apparaître diftrents. Pour exemple, les figures Q.) et (2.2) conespondant aux

mesures de Jullien [P. Jullien 92] et Garet M. H Garet 92-21apparaissent diftrentes. Ces

variations sont probablement dues à des impuretés résiduelles existants dans les cristaux

provenant des conditions de croissance différentes.
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Figure 2.1 : Coefficients d'absorption pour BaTiOg pur et dopé fer [P.Jullien 92]
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Figure 2.2: Coefftcients d'absorption pour BaTiOg pur et dopé Co

[M.H. Garrett92-2]

2.3. Technique exPérimentale

Dans ce paragraphe nous décrivons la technique expérimentale mise en æuvre pour mesurer

les spectres d'absorption du BaTiOr : Rh et BCT : Rh.

2.3.1. Dispositif expérimental

L'appareil utilisé pour mesurer le spectre d'absorption, au laboratoire de Spectrométrie de

Masse et de Chimie Laser (LSMCL) de I'Université de Metz est un spectromètre UVA/isÀiIR

de marque Perkin-Elmer, modèle lambda 14. Sa gamme de longueur d'onde s'étend de

I'ultraviolet (190 nm) au proche infrarouge (IR) (1100 nm). Dans notre étude, nous nous

00
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sommes limités à I'intervalle visible et proche IR" plus précisément à des longueurs d'ondes

variables entre 400 et 1100 nm.

La méthode de mesure utilise detx faisceaux. La source de lumière est déliwée par une

lampe, rendue monochromatique à I'aide d'un monochromateur à réseau" puis séparée en

deux faisceaux de même intensité. L'un des faisceaux traverse l'échantillon et l'autre est

utilisé cornme réference. Le système compare les intensités des deux faisceaux.

2.3.2Méthode de mesure des coefficients doabsorption

L'appareil utilisé mesure I'absorbance définie par I'expression :

T
A = losa- I o

où Io et 11 sont respectivement les intensités incidente et transmise.

Dans le cas d'une incidence normale et pour une absorption faible, la

échantillons est donnée Par :

I, = Io (r - n)' exp(- crd) (2.2)

cr est le coefficient d'absorption de l'échantillon, d son épaisseur et R le coeffrcient de

réflexion en intensité.

Le coeffrcient d'absorption de l'échantillon en

I'expression :

ALnl0+zrn(t-n)
w - -

d

fonction de I'absorbance est donné par

(2 .3)

Pour une propagation de I'onde lumineuse selon l'axe optique de l'échantillon, le coefftcient

de réflexion R, en fonction de la longueur d'onde de mesure, est donné par :

(2.r)

transmission des
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\n(î.)+ 1/

où n( l. ) est I'indice du matériau à la longueur d'onde I utilisée.

2.4. Résultats des mesures des coefficients doabsorpton

(2.4)

Nous avons effectué les mesures d'absorption dans les domaines visible et infrarouge IR sur

des échantillons dopés rhodium : BaTiOl : Rh et BCT : Rh'

pour methe en évidence I'anisotropie cristalline, nous avons effectué des mesures

d'absorption sur des cristaux polarisés et monodomaines en lumière polarisée

perpendiculairement à I'axe optique (cro) ou parallèlement à l'ære optique (cr') des cristaux.

2.4.l.Absorption en lumière polarisée pour BaTiOr : Rh

Les deux spectres obtenus dans le domaine [400 nm - 1100 nm] sur les diftrents cristaux

étudiés, présentent trois bandes d'absorption (figure 2.3). Deux premières bandes situées dans

le visible, autour de 514 rwr (2,41eV) et 652 nn (1,9 eV) et la troisième est centrée dans le

proche infrarouge 820 nm (1,6 eV).

Ces courbes montrent une nette anisotropie de I'absorption dans le visible [ 550 nm-700 nm]

pour BaTiOs: Rh. Dans cette gamme de longueur d'onde les valeurs des coefficients

d'absorption cro sont plus élevées que celles de crr. L'allure de ces spectres est la même pour

les deux échantillons dopés Rhodium.

Cette étude est détaillée dans les paragraphes suivants et les résultats obtenus seront comparés

avec ceux reproduits dans la liuérature.

2.4.1.1. Spectres d' absorPtion

Les résultats obtenus (figure 2.3) montrent que la présence du rhodium influence fortement le

profil des courbes d'absorption comparés avec les specfies d'absorption de BaTiO3 pur

[figure 2.1, p. Jullien 92]. Ces spectres mettent en évidence trois larges bandes d'absorption
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une bande autour de 500 nm traduit la présence de fer (F"'*'o*), à 650 nm une bande de forte

absorption est due au rhodium Rh3+/4+ et une bande autour de 850 nm due au rhodium ptr4+/5+.

On remarque que l'absorption diminue lorsqu'on passe de 650 nm (7,15 cmll à 850 nm (1,8

cm-r).

L'allure des spectres obtenus est comparable avec celles obtenues dans la littérature pour

BaTiO: : Rh (figure 2.4) pow une concentration importante de rhodium [B.A.Wechsler. 94].

Nous observons que les valeurs d'absorption à 650 nm croissent quand la quantité de rhodium

augmente de 400 à 1600 ppm (figure 2.4). Nous constatons que I'absorption pour notre cristal

"provenant d'un bain" dopé à 1000 ppm est deux fois plus élevée que celle obtenu par
'Wechsler 

pour un cristal "provenant d'un bain" dopé à 1600 ppm (figure 2.4). Ces écarts sont,

waisemblablement dus à des conditions de croissance, modifiant la quantité de rhodium ayant

pénétré dans le cristal.

0r-
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Figure 2. 3: Spectres d'absorption pour BaTiOl: Rh ( N"l)
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Figure 2. 4 : Spectres d'absorption pour BaTio: : Rh [8.A. V/echsler. 94]

2.4.l.2.Etude cartographique des coefficients d'absorption à ?'.d32'8 nm

Dans cette partie, nous allons présenter une étude cartographique de I'absorption qui permet

de caractériser I'homogénéité du cristal. La méthode utilisée est basée sur la mesure

d'absorbance donnée par l'équation (2.3).

pour étudier I'homogénéité du cristal nous avons mis en place un montage permettant

d,étudier une cartographie d'absorption à 633 nm (figure 2.5). Ce montage est composé

d 'un faisceau laser de diamètre l0 mm et deux lentilles Ll et L2 (afocal) permettant de

diminuer le diamètre de faisceau laser à un diamètre de 0,7 rnm sur le cristal ainsi que d'une

translation horizontale et verticale du cristal. La lame 1/4 polarise circulairement le faisceau

incident puis un polariseur permet d'obtenir une polarisation rectiligne et de I'orienter en
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polarisation ordinaire ou extraordinaire enfin, un photodétecteur permet de mesurer I'intensité

transmise It.

Obturateur
1Y

Zt-X

Figure 2.5: Montage de mesure des coefficients d'absorption

On utilise comme source de lumière un laser He-Ne de longueur d'onde )":632,8 nm, polarisé

soit de façon ordinaire ou extraordinaire pour détemriner respectivement le coefficient

d'absorption ordinaire (ao) et extraordinaire (4"). Le tableau 2.1 regroupe les diftrentes

conditions expérimentales adaptées pour réaliser ces mesures.

CoefFrcient d'absorption extraordinaire

(cr")

Coeffrcients d'absorption ordinaire

(ao)

- Propagation perpendiculaire à C

- Polarisation parallèle à C

- lndice exhaordinaire n :2,36

- Longueur de propagation L--5,6 mm

- Propagation perpendiculaire à P,

- Polarisation perpendiculaire à P,

- Indice ordinaire no:2,41

- Longuew de propagation L:5,6 mm

Tableau 2.1 : Conditions expérimentales pour accéder à c. et cro

Cette configrration al'avarfiage d'utiliser les mêmes faces d'entrée et de sortie de l'échantillon

et ainsi ne pas être sujet aux différences de qualité des surfaces polies. Le paragraphe suivant

donne I'ensemble des résultats obtenus sur le cristal BaTiO:: Rh réference ( N"l).

0: lmm
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Chapitre III : iétés optiques linéaires dans BaTiOs

a) Cartographie du coefficient d'absorption ordinaire ( ao)

Cette cartographie (tableau 2.2) présente la répartition du rhodium dans le cristal via le

coeffrcient d'absorption ordinaire. Plus lazone est sombre plus le coefftcient d'absorption est

élevé et par conséquent l'absorption du rhodium est importante.

La valeur moyenne de ce coefficient, calculée à partir de cette cartographie, est de 6,7 cm-t ce

qui est concordant avec la valeur extraite du spectre d'absorption ordinaire (figure 2. 3),

ûo = 7cm-t . L'avantage de cette cartographie est I'obtention de la distribution du rhodium

dans le cristal. Dans notre cas et d'après le tableau 2.2, elle est non homogène.

cm-1

6,26

6,39

6,52

6,65

6,78

6,91

7,M

7,17

7,30

7,43

7,56

Tableau 2.2: Cartographie du coefficient d'absorption ordinaire (cro) pour le BaTiOg: Rh

T
E
ffi
ffi
ære
E
æ

I
I
I
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b) Cartographie du coefficient d'absorption extraordinaire (4.)

La cartographie du coefficient d'absorption extraordinaire (tableau 2.3) permet de la même

manière de tirer des conclusions du même type qui précédemment.

En la comparant avec celle du coefficient ordinaire, on observe la domination des zones

moins sombres, voir même I'apparition de zones équivalentes à des valeurs du coefficient o,

plus faibles,. On note que oo est plus grand que cre. Notons aussi que la moyenne obtenue

correspond bien à celle déduite de la figure (2.3)

c'rn-t

6,13

6,26

6,39

6,52

6,65

6,78

7,17

7,30

7,43

Tableau 2.3: Cartographique pour les coeffrcients d'absorption ordinaire (4.) pour

BaTiOr : Rh

T
I
ffi

ffi

48



Chapitre III : Propriétés optiques linéaires dans BaTiOg

c) Conclusion

Nous pouvons conclure que les deux configurations ont un coefficient d'absorption élevé à

632,8 nm. La valeur moyenne du coefficient d'absorption extraordinaire (cr.) reste toujours

inferieure à celle du coefficient ordinaire (oo). Ce résultat confirme I'anisotropie remarquée

dans les spectres d'absorption. On note aussi une répartition non homogène du rhodium. Ceci

peut être du à des concentrations diftrentes de rhodium dans le cristal ou bien à un état de

valence dif,lerents de rhodium selon la position dans le cristal.

Cette étude peut éventuellement expliquer la différence des valeurs d'absorption remarquée

entre nos résultats et ceux obtenus par B.A. Wechsler. 94.

2.4.2. Spectres d'absorption pour (BCT : Rh)

La figure 2.6 présente les spectres d'absorption obtenus pour le cristal BCT: Rh dans les

mêmes conditions expérimentales que pour le cristal BaTiOg: Rh en lumière naturelle,

polarisée ordinaire (oo) ou extraordinaire (c").
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t2
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Figure 2. 6: Spectres d'absorption pour BCT: Rh

On observe une large bande d'absorption dans le visible. Ces résultats montrent que le dopage

en rhodium influence fortement le profil des spectres d'absorption pour le BCT ainsi qu' une

anisotropie bien marquée dans le visible pour les deux polarisations. Ces coefficients

diminuent lorsqu'on passe de 620 nm (5,1 cm-l) à 850 nm (1,65 cm-l).

Une étude de I'absorption de BCT et BCT : Rh a été faite par Veenhuis [Veenhuis 2000] pour

différentes concentrations du dopant de Rh (frgure 2. 7).On remarque que les courbes

d'absorption des cristaux BCT et celles des cristaux à faibles concentrations en Rh sont

similaires à celles du BaTiOl pur. Un dopage avec des concentrations plus élevées en Rh

(1000 ppm) fait apparaître une bande d'absorption vers 630 nm, ce qui est en accord avec nos

mesures.

Le rhodium a donc les mêmes effets sur les spectres d'absorption de BaTiOr et de BCT:

I'apparition d'une bande d'absorption centrée vers la longueur d'onde 630 nm; les deux autres

bandes sont moins marquées pour le BCT.
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Figure 2. 6: Coefficients d'absorption ordinaire (oo) pour BCT : Rh

2.5. Les niveaux dnimpuretés pour BaTiOr : Rh et BCT : Rh

Nous avons observé trois bandes d'absorption, bien marquées autour de 514 nn,652 nm et

820 nm dans le cas de BaTiOr : Rh; pru contre pour BCT :Rh une seule bande bien marquée

à 621 nm apparaît. Pour interpréter les spectres obtenus, nous faisons appel à d'autres

mesures spectroscopiques. Les plus complètes publiées sur le BaTiOl : Rh, ont été effectuées

par l'équipe du professeur O.F. Schirmer de I'Université d'Osnabriick en Allemagne [Krôse

95]. Elles sont basées sur des mesures de résonance paramagnétique électronique |RPE] à

basse température 4,5 K et à 300 K. Cette technique permet d'identifier les sites

paramagnétiques à partir du spectre d'absorption d'une onde micro-onde obtenue en présence

d'un champ magnétique variable. En effet, les niveaux électroniques des sites

paramagnétiques vont être affectés par la présence du champ magnétique et vont être plus ou

moins en résonance avec I'onde excitatrice (micro-onde), ce qui va modifier son absorption

par le cristal. Ces mesures sont efifectuées à une fréquence fixe de 9GHz de I'onde excitatrice.
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Chapitre III : Propriétés optiques linéaires dans BaTiOl

Dans les cristaux de BaTiO:: Rh, trois niveaux ont été identifiés: Rh4*rs+ qui absorbe aux

environs de 1,6 eY (775 nm) , Rh3+/4+ qui absorbe autour de 1,9 eY (652,6 nm), Fe3*/a*qui

absorbe autour 2,8 eY (442,85 nr).

Nous remarquons que pour le BaTiO:: Rh (figure 2.3), I'absorption augmente autour de l,6eV

et 1,9 eV ; nous pouvons attribuer à une augmentation des concentrations en Rhs* et en Rha*.

respectivement En conséquence, on peut attribuer la diminution de la bande d'absorption

autour de 1,9 eV pour BCT: Rh ( figure 2.5) àla diminution de la concentration en Rh4*.

2.6. Conclusion

L'influence du rhodium sur I'absorption du BCT est identique à celle du BaTiO: avec une

large bande d'absorption autour de 600 nm; cette bande attribuée à ce dopant à l'état de

valence P63+/4+.

L'étude cartographique de I'absorption à ?":633 nm montre que la répartition du rhodium

dans l'échantillon n'est pas homogène, ou bien au fait que l'état de valence de rhodium n'est

pas homogène dans le cristal.
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3. Mesure des indices de réfraction ordinaires et extraordinaires

3.1. Introduction

Parmi les méthodes couramment utilisées pour déterminer les indices de réfraction des

cristaux, nous trouvons:

- la méthode du minimum de déviation

- la méthode interférométrique

La première méthode est précise mais nécessite la fabrication de prismes de grande taille et,

de plus, dans le cas de BaTiOl de prismes monodomaines. Cependant, si la croissance

cristalline permet d'avoir des monocristaux avec les dimensions souhaitées, le caractère

monodomaine et I'orientation précise des axes optiques d'un prisme peuvent être délicats à

obtenir.

La méthode interférométrique [MS. Shumate 66f permet de mesurer les indices de réfraction

sur des échantillons à faces parallèles plus faciles à préparer que les prismes.

Un des problèmes majeurs dans la détermination des indices de réfraction de BaTiO3 provient

de son caractère photoréfractif. En effet, le champ de charges d'espace apparaissant sous

éclairage perturbe gtandement les mesures.

Ainsi pour caractériser notre cristal, nous avons été amenés à développer un montage basé sur

les mesures des coeffrcients de réflexion en utilisant les coefficients de Fresnel, cette méthode

ne nécessite pas de traverser le cristal ni de tailler un prisme monodomaine.

Les valeurs ainsi déterminées des indices de réfraction de nos échantillons seront pris en

compte dans les déterminations des coefficients électro-optiques. Ce chapitre est consacré

donc à la mesure des indices de réfraction des cristaux de BaTiOg: Rh et de BCT: Rh par cette

méthode.
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3.2. Ellipsoide des indices

Dans un milieu anisotrope, les indices dépendent de la direction de propagation des ondes et

de leurs polarisations; les différentes valeurs d'indices peuvent se résumer sous la forme

d'une surf;ace appelée ellipsoide des indices. Rapportée aux axes principaux, son équation

s'écrit :

B'X,X, = I (3.  l )

/ r \
où 8,, = | + | est le tenseur d'imperméabilité relative, n est I'indice de réfraction du

"  
\ n - . / i i

matériau et Xi et Xi représentent les coordonnées d'espace liées à la direction de propagation.

En phase quadratique, le titanate de baryum est un matériau biréfringent uniare négatif.

3.3. Indice de réfraction de BaTiOr et de BCT

Des mesures de I'indice de réfraction de BaTiOl ont été faites par diftrents auteurs à

température ambiante M. S. Schumate 661, [A.R. Johnson 71] soit par I'une ou I'autre des

méthodes précédemment mentionnées.

L'équation de Sellmeier décrivant la dispersion en longueur d'onde des indices à température

ambiante, s'écrit:

o i (À) - t=A i *  
B '  

=  (3 .2 )

r-rq)'
\ .  1 . /

où i caractérise I'indice soit ordinaire (o) soit extraordinaire (e), (X : exprimée en nm).

Les valeurs des constantes A1, Bi et C;, peuvent être obtenues par ajustement des résultats

expérimentaux donnés par Buse pour BaTiO3 pur [K.Buse 93] et Simon pour BCT [M. Simon

971 (tableau 3.1).
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BaTiOr [K.Buse 93] BCT I M. Simon. 97]

ni ( i :o ) ( i :e ) ( i :o ) ( i :e )

A1 2,154 2,109 2,061 2,212

Bi 2,141 2,022 2,056 2,058

G ( l0- to tf) 7,89 7,095 6,81 7,654

Tableau 3. 1: Coeffrcients de Sellmeier pour chaque indice de réfraction q

A partir de ces constantes, nous avons déterminé les valeurs des indices ordinaire et

extraordinaire. Le tableau 3. 2 donne les valeurs de ces indices aux trois longueurs d'onde

utilisées dans notre travail pour BaTiOr et BCT.

BaTiO3 pur BCT

ni ( i :o ) ( i :e ) ^n ( i :o ) ( i :e ) ^n

532nnr 2,47 2,40 - 0,07 2,45 2,40 - 0,05

633 nm 2,41 2,35 - 0,06 2,39 ? ? 5 - 0,04

850 nm 2,35 2,31 - 0,04 2,34 2,30 - 0,04

Tableau 3. 2: Indices de réfraction pour BaTiOr et BCT

On constate que les valeurs no obtenues pour BaTiOg pur sont légèrement supérieures à celle

obtenues pour BCT, les indices extraordinaires étant pratiquement égaux.

3.4. Résultats expérimentaux de.s indices de réfraction de BaTiOr : Rh

L'étude de I'effet électro-optique des cristaux BaTiOr dopés rhodium, nécessite la

connaissance des indices ordinaire et extraordinaire. Ces indices ne sont pas disponibles dans
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la littérature puisque aucune étude n'aété faite sw des cristaux dopés rhodium- Nous avons

développé un dispositif de mesure afin de les déterminer expérimentalement. Le montage

utilisé est un montage goniométrique permettant de mesurer pour les angles d'incidence 0 les

intensités réfléchies par la face avant du cristal. Pour éviter les faisceaux parasites provenant

de la face arrière du cristal, nous avons placé une goutte d'huile sur cette face afin d'adapter

les indices et de favoriser la transmission. Le dispositif expérimental ainsi que les expressions

des équations sont décrits en annexe B. La méthode est basée sur la mesure des coefficients

de réflexion (R) en fonction de l'angle d'incidence 0i . Les configurations dépendent de la

polarisation du faisceau incident, ainsi que de la position de I'axe optique du cristal par

rapport au plan d'incidence. En effet, lorsque I'axe optique du cristal est perpendiculaire au

plan d'incidence (figure B. 2 dans I'annexe B), deux ctls se présentent :

- La polaisation du faisceau incident est perpendiculaire au plan d'incidence (polarisation

TE) ; on mesgre le coefficient de réflexion extraordinaire perpendiculaire R1" où Ie

représentent la polarisation extraordinaire TE)

- La polarisation est parallèle au plan d'incidence (polarisation TM); le coefficient de

réflexion ordinaire parallèle est mesuré (R7o où //o indiquent la polarisation TM ordinaire )

(figure B. 2 dans l'annexe B).

Dans le cas où I'axe optique est parallèle au plan d'incidence (frgure B. 3 dans I'annexe B),

nous mesurons les coefficients de réflexion extraordinaire parallèle (&d ou ordinaire

perpendiculaire ( R1o).

Nous avons effectué la mesure des coefficients de réflexion en fonction de l'angle d'incidence

pour les differentes configurations (R1o, &ro, Rr. et &r.) à L:632,8 rrrn, ?t:532 nm et

1":85Onm.

3.4.1. Indice de réfraction à l,=632,8 nm

a) Indice ordinaire no
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La figure 3.1 présente les courbes expérimentales des coefficients de réflexion Rro ainsi que

&ro en fonction de I'angle d'incidence 0i.

A partir des coefficients de réflexion, on porura remonter à I'indice de réfraction par

plusieurs moyens:

- En réalisant un ajustement des données expérimentales specifiques sur les coefficients &ro

et R1o @. 8 et B. 9 dans I'annexe B).

- Après avoir retrouvé le minimum des coeffrcients de réflexion ll, et en ajustant la courbe

&ro en fonction de I'angle d'incidence, il est possible de déterminer I'angle de Brewster iu

et par conséquent I'indice de réfraction (figure 3. 2).

Les valeurs d'indice ordinaire déterminés par ces trois méthodes sont les mêmes et égales à

fo = 2,41 .
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Figure 3. 1: Coefficients de réflexion Rro et &ro en fonction de l'angle d'incidence àî":632,8

nm pour BaTiOs : Rh ( N"1)
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Figure 3. 2: Coefficients de réflexion &ro ( intensité minimale) en fonction de I'angle

d'incidence àL:632,8 nm pour BaTiOg : Rh ( N"l)

b) Indice extraordinaire

Les mesures ont été effectuées suivant la même procédure que celle décrite auparavant. Afin

de déterminer I'indice de réfraction extraordinaire nous avons eflectué les mesures des

coefficients de réflexion en polarisation extraordinaire R1. et &r, en fonction de I'angle

d'incidence. La figure 3. 3 présente les résultats expérimentaux des coeffrcients de réflexion

pour la configuration R1" à partir desquels on remonte à I'indice de réfraction n€ en ajustant

l'équation de Fresnel (8. 7 dans l'annexe B). La figure 3. 4 rapporte l'étude du coefficient de

réflexion en fonction de l'angle d'incidence pour la configuration Rq7.. L'indice de réfraction

obtenu pour la configuration &r" n'est pas I'indice extraordinaire n" mais l'indice de réfraction

effectif noté n"g' (détails : paragraphe 8.2.b, Annexe B). On pourftr remonter à I'indice de

réfraction n par l' équation suivante:

u)
(l)

c)

X
O

.(l)

(l)
€
U)
+a

o
()

(l)

U
70

o points expérimentaux
ajustement avec une fonction polynomiale

iu: 67 rS
no:2'41

58
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(2.3)

points expérim entaux
ajustement  par  l 'équat ion de Fresnel

n^  =  2135

10 20 30 40 50
Angle d ' inc idence e i

Figure 3. 3: Coefficients de réflexion en intensité Rr, en fonction de I'angle d'incidence à

)':632,8 nm pour BaTiOr: Rh ( N"1)
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Figure 3. 4: Coefificients de réflexion &r" ( n" (e ) en fonction de I'angle d'incidence à

?t:632,8 nm pour BaTiO3: Rh ( N"1)

Les valeurs expérimentales des indices de réfraction ordinaire ainsi qu'extraordinaire

obtenues pour ces differentes configurations, étudiées à 632,8 nm, pour BaTiO3 dopé

rhodium ( N"l) sont regroupées dans le tableau 3.3.

o points expérimentaux
ajustement par l 'équation de Fresntl

n.u= 2137

iu= 67 r12

Configurations étudiees
Indice obtenu via I'angle de

Brewster

Indice ajusté via les équation de

Fresnel

Rro no:2141

&ro no:2147 no:2141

Rr" n":2135

&r. rya: 2,37 e n" : 2,35 nça:2,37 en :2,35

Tableau 3.3 : Indices de réfraction pour differentes configurations étudiées à 632,8 nm
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Chapitre III : Propriétés optiques linéaires dans BaTiOr

Les valeurs de ces coeffrcients concordent parfaitement entre elles. Ces résultats permettent

de valider le banc et la méthode de mesure.

3.4.2.Indices de réfraction aux longueurs d'onde: 532 nm et 850 nm

Les mesures ont été effectuées suivant la même procédure que celle décrite auparavant à

632,8 nm.

a) Indice ordinaire no

Les résultats de la variation des coefficients de réflexion Rro et &ro en fonction de I'angle

d'incidence sont représentés sur les figures 3.5 et 3.6 pour les deux longueurs d'onde 532 wrt

et 850 nm. Les courbes en traits continus représentent des ajustements réalisés avec les

équations de Fresnel, elles nous ont permis de déterminer l'indice ordinaire no. Les valeurs

d'indice ordinaire obtenus par deux courbes sont les identiques. On remarque que I'indice

ordinaire no diminue lorsqu'on passe de 532 nm (no :2,52) à 850 m (no :2,33).

o po in ts  expér imentaux

ajustement avec I 'équat ion de Fresrnel

no: 2'52

Rto

&ro

Figure 3.5: Coefficients de réflexion &ro, Rro ( ru), en fonction de I'angle d' incidence à

)':532 nm pour BaTiOr : Rh ( X 45'l5l 2)
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a points  expér imentaux
ajustement  avec l 'équat ion de Fresnel

no= 2133

Figure 3.6: Coefficients de réflexion ( &io, Rr. (ru) en fonction de I'angle d'incidence à

l":850 nm pour BaTiOr : Rh ( N'1)

b) Indice extraordinaire n"

Les figures 3.7 et 3.8 représentent les courbes expérimentales des coefficients de réflexion

R1s âtu( deux longueurs d'ondes 532 nm et 850 nm permettant de déterminer I'indice

extraordinaire n". Par ajustement de ces résultats par l'équation B.9 ( Annexe B), on obtient

I'indice extraordinaire n€. Ces résultats montrent une dispersion de l'indice extraordinaire n.

lorsqu'on passe de 532 m (no :2,46 ) à 850 m (n" :2,33).
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points expérimentaux
ajustement avec l'équation de F

10 20 30 40 50 60 70 80 90
Angle d'incidence ei

Figure 3.7: Coeffrcients de réflexion en intensité Rr. en fonction de I'angle d' incidence à

)":532 nm pour BaTiO: : Rh ( N"1)
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Figure 3. I : Coefficients de réflexioû Rr. en fonction de I'angle d'incidence à I:850 nm

pour BaTiOg : Rh ( N"1)
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Chapitre III : Propriétés optiques linéaires dans BaTiOg

La frgure 3. 9 représente les coefficients de réflexion en polarisation extraordinaire à TM &re

à )u:532 nm. Rappelons que pour cette configuration I'indice obtenu par ajustement est n n

Ces résultats sont surprenants car nous nous attendions à ce que l'équation de Fresnel ajuste

les résultats expérimentaux. Ce phénomène peut être dû à I'effet <beam-fanning>.

o points expérim entaux
fit  avec l 'équation de Fresnel

o
i'

o

Figure 3. 9: Coefficients de réflexion &r" ( n rr) en fonction de I'angle d'incidence ( n"rù à

),":532 nm pour BaTiOg : Rh ( N"1)

Cette étude à été faite à I:850 nm, la figure 3.10 représente la variation de ce coeffrcient de

réflexion &r. en fonction de l'angle d'incidence. Par ajustement des points expérimentaux par

l'équation de Fresnel, on obtientn.u =2,1'7. En utilisant l'équation (3.3), on obtient I'indice

extraordinaire n€ : 2,12. Ce demier est inférieur à l'indice extraordinaire (w : 2,31)

déterminé par la configuration R1".
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Figure 3. 10: Coefficients de réflexion &r" ( n"n) en fonction de l'angle d'incidence à

I:850nm pour BaTiOr : Rh ( N'l )

En polarisation extraordinaire R776, nous n'avons donc pas pu tenir compte de cette valeur

d'indice extraordinaire n" à À:850 nm. Nous avons rencontré les mêmes problèmes qu'à 532

nm puisque nous avons été gênés par le beam-fanning. Nous discuterons ce phénomène par la

suite ( paragraphe 3.5 page 58).

3.4.3. Tableau recapitulatif

Le tableau 3.3 donne les valeurs des indices de réfraction no et n" pour BaTiOl: Rh obtenues

par nos mesures et nous permet de les comparer avec celles de BaTiO: pur obtenus par Buse

[K. Buse 93]
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Chapitre III : Propriétés optiques linéaires dans BaTiO:

BaTiOr : Rh

(nos résultats)
BaTiOs [K. Buse 93]

ni tu n€ An no n€ ^n

532 nm 2,52 2,46 - 0,06 2,47 2,40 - 0,07

632.8 nm 2,41 2,36 - 0,05 2,41 2,35 - 0,06

850 nm 2,33 2,37 - 0,02 2,35 2,31 - 0,04

Tableau 3.3 : Dispersion des indices de réfraction du BaTiO3 : Rh

On remarque que la dispersion des valeurs d'indices de réfraction dans le cas de titanate du

barygm dopé en rhodium dans ces proportions (1000 ppm dans le bain) est plus forte que celle

obtenus dans le cas du titanate de baryum pur.

3.5. Diflicultés rencontrées

Nous avons rencontré des problèmes lors de la mesure &r" pour les deux longueurs d'ondes

(532 nn et 850 nm). La figure 3.9 (paragraphe 3.4.2) représente les coefficients de réflexion

R// extraordinaires . Ces résultats sont surprenants car nous nous attendions à ce que les

équations de Fresnel ajustent les résultats expérimentaux.

Cependant, nous avons pu constater qu'il existait des réflexions multiples entre les faces du

cristal, nous illuminons le cristal par un faisceau laser à ?v:532 nm, et la figure 3.1 1 montre

une dififi.rsion amplifiée (figure 3. ll). Ce phénomène bien connu dans le titanate de baryum

appelé" beam fanning" se comporte ici comme un parasite.
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Chapitre III : Propriétés optiques linéaires dans BaTiO3

Figure 3.11: Diffusion dans le cristal: Effet < beam fanning >

Ce phénomène se manifeste dans les cristaux photoréfractifs lorsque la polarisation est

extraordinaire. Pour s'assurer de notre hypothèse nous avons pris des images par

transmission à I'aide d'une caméra CDD pour les deux polarisations ordinaire et

extraordinaire (figure 3. 12)

Figure 3.12: Montages expérimentaux utilisés pour les images

nous avons enregistré les images données dans la figure 3 ' 13:

- en polarisation extraordinaire R7. avec la polarisation de la lumière parallèle au plan

d'incidence

- en polarisation ordinaire R77s et la polarisation de la lumière est perpendiculaire au plan

d'incidence image3.

EE
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Chapitre III : Propriétés optiques linéaires dans BaTiO3

- Nous observons clairement la < diftrsion > du faisceau (figure 3. l3). En effet, dans le cas

d'une polarisation extraordinaire, à tr il n y a pas de diffi.rsion puis au bout de quelques

secondes tz,la diffusion apparaît sur les faces du cristaux dans la direction de I'axe C

(vers le bas des images let 2 ). Ce problème ne se pose pas à 632,8 nm de façon aussi

rapide.

Pour expliquer I'augmentation de coefficient de réflexion. Le phénomène de diffrrsion

arnplifiée crée des faisceaux courbés dans la direction de I'axe C, qui peuvent se réfléchir

dans les coins du cristal, en profitant des réflexions totales sur les faces du cristal et d 'obtenir

des faisceaux parasites allant dans la direction du faisceau réfléchis et ainsi contribuer à la

forte valeur du coefficient de réflexion.

BaTiO3: Rh ( N"l) BaTiOr: Rh ( N"2)

Image I Image 2 Image 3 Image I ImageZ Image 3

Figure 3. 13: Observation expérimentale du < beam fanning >> sur les cristaux dopés rhodium
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3.6. Conclusion

Le dopage en rhodium a"ffecte I'indice de réfraction par rapport au titanate de barnrm pur

ainsi que la biréfringence n€ - no. Ces résultats montrent que les indices de réfaction ordinaire

et extraordinaire dépendent de la longueur d'onde : Ces paramètres diminuent lorsque la

longueur d'onde augmente.
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4. Constantes diélectriques et piézoélectriques

4.1. Introduction

Dans cette partie, nous allons rappeler les définitions générales des constantes diélectriques et

des coefficients piézoélectriques, nous présenterons une étude bibliographique de ces

constantes mesurées dans BaTiO3 âvoc diftrents dopants.

Puis nous présenterons des résultats de mesures des coeffrcients drr et e:r obtenus sur nos

cristaux de BaTiO::Rh, ainsi qu'une étude de l'évolution de ces paramètres en fonction de la

température. Il est à noter qu'aucune de ces informations n'est, à notre connaissance,

disponible dans la littérature sur ce matériau.

4.2. Constantes diélectriques

4.2.1. Généralités sur les constantes diélectriques

L'expression du vecteur induction électrique D en fonction de I'excitation E s'écrit à l'aide du

tenseur de permittivité diélectriQue si; relatif:

D, = sos'E,

Ce tenseur est symétrique et se diagonalise dans un système d'axes

principaux. Pour la phase quadratique du BaTiO3, ces axes sont

cristallographiques du cristal et I'on a deux constantes diélectriques :

e33 suivâtt I'axe polaire du cristal

e1 suivant les deux autres axes du cristal

Le tenseur s'écrit alors :

(4. 1)

orthonormés appelés axes

confondus avec les axes

( ' ,  o o)

[; ï ;J
Tableau 4. 1: Tenseur diélectrique

4.2.2. Etude bibliographique sur les constantes diélectriques

4.2.2.1. Coefficients diélectriques du titanate de baryum pur à température ambiante

Les mesures des coef,Frcients e11 ot r33 ont été faites par plusieurs auteurs; les plus

significatives sont celles publiées par Berlincourt, Didominico, Zgorik.[D. Berlincourt 58],

[M. Didominico 68] et [M. Zgonik94].
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Le tableau suivant présente les valeurs des constantes diélectriques de BaTiO: à contrainte

nulle T (basse fréquence) et à déformation nulle S (haute fréquence) données dans la

littérature à la température ambiante:

D. Berlincourt 58 M. Didominico 68 M. Zgontk94

t t l l 1970 2180 r l00

t ' J J
109 56!3

t t ' 2920 3000 4400r400

g t ' 168 160 130+5

Tableau 4.2: Constantes diélectriques de BaTiO:

Ce tableau montre que les valeurs des constantes diélectriques présentent des variations

importantes, voire contradictoires. En effet, on trouve une variation de er rr allant de2920 [D.

Berlincourt 581jusqu'à 4400[M. Zgonkg4] ainsi que e'33 : 109 [D. Berlincourt 58] et ts 33 :

56 [M. Zgonik 94]. Cette dispersion des constantes diélectriques est due au differentes

méthodes de la croissance. En effet, les cristaux utilisés par D. Berlincourt et M. Didominico

sont obtenus par la technique de flux dite Remeika. Ces cristarx présentent un certain nombre

d'impuretés provenant du flux, de I'environnement ou des produits de départs par exemple :

potassium, fluor, platine et strontium). Ces ions modifient les propriétés diélectriques mais

paraissent mois affecter les propriétés optiques-

4.2.2.2. Effet du doPage en fer

Les constantes diélectriques des cristaux de BaTiOl pws et dopés fer ont été mesurées par

y.Abid [Y.Abid 94]. Les figures suivantes (Figure 4.1) montrent que le dopage en fer fait

augmenter ces constantes de 500% pour un cristal dopé à 0,075yo, et qu'elles ne dépendent

pas de la fréquence du champ électrique appliqué dans la gamme entre O,lKHz et 100KHz.
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Remarque

Y.Abid I Y.Abid 94] ne précise pas quelles constantes diélectriques (S ou T) sont mesurées;

néanmoins les conditions expérimentales et les valeurs élevés semblent indiquer que les

constantes diélectriques sont mesurées à contrainte nulle (T).

4.2.2.3.Influence du dopage en calcium sur BaTiO3 ( BCT )

Le tableau 4.3 résume les valeurs des s pour des cristaux purs et BCT mesurées

respectivement par [M.Zgonik 94] et [C. Kuper 97].

BaTiOr [M. Zgonik. 94] BCT [C. Kuper 97]

eTtt 4400 + 400 lt20

eTgg 130+5 240

Tableau 4.3: Constantes diélectriques du BaTiO: et du BCT

On remarque que la constante diélectrique er33 est nettement plus élevée dans le BCT que

dans le BaTiOl tandis que le er11 est 4 fois plus fort dans le BaTiO3 (tt,, : 4400) que dans le

BCT (er1 r : ll20). Ceci est lié à l'éloignement de la température de transition dans le cas de

BCT.

Ces études donnent un premier aperçu sur les variations des constantes diélectriques pour des

cristaux BaTiOr purs, dopés fer et calcium. Les valetrs pour BaTiOl: Rh n'étant pas

disponible dans la littérature, nous allons les mesurer dans le paragraphe suivant.

4.2.3. Mesure de la constante diélectrique er33 de BaTiOs: Rh

4.2.3.1. Dispositif expérimental

L'étude des propriétés diélectriques des cristaux de BaTiOl dopés rhodium, a été faites en

collaboration avec I'Institut de Physique de I'Université de Silésie à Katowice en Pologne. Un

remerciement bien spécial s'adresse à K. Roleder et I. Franke.

Les mesures des constantes diélectriques sont faites au moyen d'un analyseur d'impédance

Hewlett Packard 4192 A, appareil adapté aux études en basses fréquences. Le dispositif

expérimental est repÉsenté sur la frgwe 4.2.

73



Chapitre III: propriétés optiques linéaires dans BaTiO:

C

Electrode en or

Cristal

Ordinateur

Pont d'impédance

IfP 4192 A

Figure 4.2 : Dispositif expérimental de mesure de la constante diélectrique

Ce système de mesure comprend :

- wre cellule de mesure utilisable dans I'intervalle de température entre 30 "C et 50 "C,

à I'intérieur de laquelle se trouve un porte échantillon. Une sonde de platine est placée à

proximité du cristal afin de mesurer la température.

- un analyseur d'impédance HP 4192 A fournit des signaux à fréquences variables.

4.2.3.2.Influence du dopage en rhodium

Le cristal, found par la société FEE présente des dimensions, le long des axes

cristallographiques, de a:4mm , b: lmm et c : 0,5mm. La tension alternative appliquée le

long de l'axe Z est d'amplitude 0,2 V à la fréquence de25 Hz. Des électrodes, obtenues par

évaporation d'or, ont été déposées sur les faces Z des échantillons permettant la mesure de la

constante diélectrique e33.

Le résultat obtenu à la température ambiante potu un cristal de BaTiOr: Rh est donné dans le

tableau4.4.

Tableau 4.4 z Coeffrcient diélectrique e'33 de BaTiO: :Rh

Ce résultat montre que la valeur de la constarrte diélectrique tr 3: obtenue sur BaTiOr: Rh est

proche de celle donnée par Zgoruk lM. Zgornkg4l (er r: : 130 t 5) porn BaTiO3 pur. Cela

semble indiquer que le dopage en rhodium ne modifie de façon significative la constante

diélectrique er 33.
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4.2.3.3. Etude en fonction de la température

L'étude a été faite sur une plage de température comprise entre 20 oC et 50'oC à basse

fréquence (25H2), sur le même cristal, et afin de pouvoir comparer les résultats avec ceux des

coeffi cients électro-optiques et piézoélectriques.

Les résultats obtenus sont représentés sur la figure 4. 3.
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Figure 4. 3: Variation de t33 êvoc la température pour BaTiO3 : Rh

La figure 4.3 montre que la constante diélectrique e33 croît rapidement en fonction de la

température à partir de 3l oC. Ce comportement est comparable avec celui des cristaux purs

[P.Bemasconi 95] et de cristaux purs et dopés fer [Y. Abid 94]. On en conclut que le rhodium

modifie peu le comportement de la constante diélectrique du BaTiOl.

43. Effet piÉzoélectrique dans BaTiOr

4.3.1. Tenseur piézoélectrique

Les dimensions d'un cristal piézoélectrique (PE) sont légèrement modifiées par I'application

d'un champ électrique : c'est I'effet piézoélectrique inverse. La relation linéaire qui existe

entre les composantes du champ électrique dans le cristal et les composantes du tenseur des

déformations ALg est donnée Par :

J

aL, :  = I  dun LuEn
k

(4 .2)
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Li;: la longueur.

diir: le tenseur piézoélectrique.

Les déformations t du cristal sont obtenus à partir de l'équation 4.2 par:

^L..
l l r rÊ,i = 

T- 
= oïktk (4. 3)

U

Le tenseur piézoélectdlque diir pour la phase quadratique du BaTiO3 prend, en notation

contractée de Voigt, la forme suivante:

(o o o o d,o o)
t " l
l o  0  0  d ro  0  o l
t l

[d '  d r r=d '  d r ,  0  0  O)

Tableau 4.5: Tenseur piézoélectrique

Seuls les coefficients drr , d33 et dz+ sont non nuls.

Un champ électrique appliqué suivant l'axe OZ, ce qui correspondant à certaines de nos

configurations expérimentales, engendre une déformation dans la direction de Z. Un champ

électrique appliqué suivant X ou Y va engendrer des déformations de type cisaillement.

4.3.2. Coefficients piézoéIectriques à température ambiante de BaTiOr pur et dopé

Le coeffrcientpiézoéLectrique inverse di;r a été déterminé par plusieurs auteurs [D. Berlincourt

581, fNl.Zgonik 94], [Y.Abid 94] pour BaTiO3 et [S. Bernhardt 2000] pour BCT. Le tableau

4.6 résume les differentes résultats.

BaTiOg BCT

Constante piézo-

électrique

(pm.rn t)

M. Zgonik

r994

D. Berlincourt

1958

S. Bernhardt

2000

d:rr = drt -32.5  +2 - 34,5 -43

d::: = d:r 90+5 85,6 97

drrs = drs

:d2+
292+20 392 151

Tableau 3. G:Constantes piézo-électriques du BaTiOl et BCT dans la phase

tétragonale

En comparant les valeurs du BaTiOE pur à celles du BCT, il apparaît que d31 et d33 sont plus

faibles dans BaTiO3 alors gue d+z est notablement plus grand.



Chapitre III: propriétés optiques linéaires dans BaTiO:

Dans la mesure, où seul le coefficient d3l interwient dans les expériences de détermination des

coeffrcients électro-optiques, on se bornera à l'étude de ce coeffrcient pour des cristaux dopés

rhodium à température ambiante et en fonction de la température.

4.3.3. Mesure du coeflicient piézoélectrique dsr du BaTiOr :Rh

Comme pour les mesures diélectriques, le coefficient piézoélectrique de BaTiO: :Rh ont été

effectuées en collaboration avec l'équipe K. Roleder et I. Franke de I'Université de Silèsie à

Katowice en Pologne.

4.3.3.1. Résultats expérimentaux pour BaTiOs : Rh

Le cristal utilisé est le même que celui que nous avons utilisé pour la mesure de la constante

diélectrique. Le champ électrique altematif appliqué le long de I'axe Z (axe polaire) est

d'amplitud e 0,2 Y , de fréquence égale ù 25 Hz; les électrodes obtenues par évaporation d'or,

ont été déposées sur la face Z de l'échantillon.

Le tableau suivant résume nos résultats sur BaTiO:: Rh

Tableau 4.7 z Coefficients piézo-électriques dopé rhodium

Nous constatons que le dopage en rhodium ne modifie pas le coefficient piézoélectrique d31.

Cette valeur d31 seÉ utilisée lors des mesures des coefficients électro-optiques r13 et r33, dans

le chapitre suivant.

4.3.3.2. Etude en fonction de la température

Comme précédemment, la température varie entre 25oC et 50oC. Les résultats obtenus en

fonction de la température sont représentés sur la figure (4. 4).

- 30,5 + I;52
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o

a
BaTiOr: Rh

O

o

o

o

O

25 30 35 40 45 50
Température (oC)

Figure 4. 4: Influence de la température sur le coefficient piézoélectique de

BaTiO: : Rh

La courbe ci dessus montre que le coefficient d31 croît linéairement quand la température

augmente de 25 oC à 50 oC. Ces résultats sont comparables à ceux obtenus pour BaTiOr pw.

Rappelons que pour BaTiO3 pur, ce coefficient augmente fortement lorsqu'on s'approche de

la transition cubique - quadratique (figure 4. 5) [Y.Abid94].
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Figure 4.5 z ets et d31 de BaTiO: pur, en fonction de la température [Y.Abid 94]

Nous concluons que le dopage rhodium ne modifie ni la constante diélectrique er, ni le

coefficient piézoélectrique d31. Ces coefficients sont sensibles à la température et croissent

rapidement à I'approche de la température de transition de phase. Une comparaison de

l'évolution en fonction de la température des coefFtcients drr et e33 d'un même échantillon

montre que ces coefficients ont le même comportement.

5. Conclusion

Les résultats présentés dans ce chapitre apportent des connaissances supplémentaires sur les

nouveaux cristaux BaTiO3 :Rh et BCT :Rh, et mettent en évidence des différences

importantes des propriétés linéaires entre le titanate de barnrm et son dérivé dopé rhodium.

Nos résultats concernant l'absorption montrent que le rhodium change le profil des spectres

d'absorption pour les deux cristaux BaTiOs et BCT. Une étude des propriétés optiques

linéaires en particulier une cartographie de I'absorption à 633 nm, montre que la répartition du

rhodium dans les échantillons n'est pas homogène. Nous avons aussi montré que le rhodium

afi[ecte les indices de réfraction. Cette étude faite en fonction de la longueur d'onde, montre la

dispersion de ces indices.

Nous avons vu dans la troisième partie que les constantes diélectrique srr €t piézoélectrique

dsr sont peu sensibles au dopage et quelles évoluent classiquement avec la température
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ues linéaires dans BaTiOr

Ces résultats originaux obtenus, pour la première fois, sur les cristatx BaTiOg :Rh et BCT:Rh,

nous seront utiles pour l'étude des coefficients électro-optiques, détaillée dans le chapitre

suivant.
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Chapitre IV : Effet électro-optique des

cristaux photoréfractifs dopés Rh

(BaTiOs: Rh et BCT: Rh)
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Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopés Rh (BaTiOr et BCT)

1,. Introduction

L'étude des coeffrcients électro-optiques est nécessaire pour la compréhension des propriétés

photoréfractives. Peu de travaux sur les effets électro-optiques sont disponibles sur les nouveaux

cristaux photoréfractifs à base de BaTiOl dopé rhodium et BCT dopé calcium.

A I'opposé beaucoup de mesures ont été réalisées sur des cristaux BaTiOr et BaTiOr dopé fer. On

note, à ce sujet, une grande dispersion des résultats en fonction des conditions expérimentales et

des échantillons. RécemmenÇ les études des coefficients électro-optiques ont été réalisées sur les

cristaux BCT non dopés [C. Kuper 98], [V. Matusevich 2000].

La première partie de ce chapitre est consacrée aux déhnitions des effets électro-optiques dans le

titanate de baryum. Nous expliquons le principe de mesure des différents coefficients et

présentons une étude bibliographique. Dans la seconde partie, nous présentons les différents

montages expérimentaux utilisés pendant cette étude. Dans la dernière partie, nous donnons les

coefficients EO obtenus pour les cristaux dopés rhodium (BaTiO3:Rh, BCT: Rh) et leurs

variations avec la longueur d'onde laser et la température.

2. Effet électro-optique dans BaTiOs

2.1. Introduction

Dans cette partie, nous rappelons brièvement, la définition des tenseurs électro-optiques du

BaTiOl puis, nous expliquons l'effet d'un champ électrique appliqué sur ce matériau et donnons

les résultats bibliographiques obtenus sur les cristaux purs et dopes fer et calcium.

2.2. D éfinition des coeffi cien ts électro-optiq ues

On désigne sous le nom d'effet électro-optique, une variation d'indice de réfraction produite par

un champ électrique appliqué sur le cristal, ce qui a pour conséquence une modification de

I'ellipsoide des indices. Les variations linéaires de celle-ci avec le champ appliqué sont décrites

par l'effet électro-optique linéaire ( EO ) dit Pockels qui se traduit par l'équation:
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/ r \  3

Al +l =Æ,, =lru.rEr. (2.r)
\ n ' , / t '  "  i

Avec:

n : I'indice de réfraction

Bi.; : l'élément du tenseur d'imperméabilité optique

Er : la composante du champ électrique appliqué

Les coefficients riir sont appelés coefficients électro-optiques linéaires. rilr €st un tenseur d'ordre
a) .

A température ambiante, le cristal de BaTiO3 présente la phase quadratique ferroélectrique de

symétrie 4mm (C+u).L'axe ferroélectrique étant I'axe C de symétrie 4, I'effet électro-optique est

alors décrit par le tenseur suivant :

0 0 t n

0  0  l 2 t = î t t

0 0 t . '

o ro ro
t s r = r t z  0  0

000

Tableau 2. 1: Tenseur électro-optique du BaTiOa en symétrie Cay

Le choix des directions d'application du champ électrique, de propagation et de polarisation de

l'onde lumineuse se propageant dans le cristal, sélectionne les coefficients EO intervenant dans le

processus EO. Dans notre cas les trois coefhcients électro-optiques indépendants tp,, \3 êt r42

sont étudiés.

2.3.Influence d'un champ électrique appliqué

Dans le cas de BaTiOl en phase quadratique, en présence d'un champ électrique externe Ë de

composantes E1, E2, E3, l'équation de l'ellipsoide des indices prend la forme générale suivante

( t  \  f  r  \  l t  \
l  , * r , rE,  lX ' * l : r+r , rE,  lY ' *1  ,  +r r rE,  lZ2+2rorXZE,+2rorYZE,= l  (2 .2)
\ n ;  /  \ n ;  . i  \ n - "  )
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Où no et n" sont respectivement I'indice ordinaire et extraordinaire et où le repère XYZ est le

système des axes principaux à champ nul.

On remarque, d'après l'équation précédente, que la composante El du champ électrique appliqué

modifie les longueurs des demi-a:res de I'ellipsoîde des indices, alors que les composantes Er et

E2 déforment I'ellipsoide des indices et, en première approximation, le font tourner.

Deux cas se présentent selon que le champ appliqué est parallèle ou bien perpendiculaire à I'axe

ferroélectrique.

2.3.1. Champ électrique parallèle à I'axe ferroélectrique mesure de r13 et r33

Lorsque le champ électrique est appliqué parallèlement à I'axe ferroélectrique (C), l'équation de

I'ellipsoide des indices décrite par l'équation (2.2) devient :

( r  \  ( r  )  / r  )
I  f ,*  r , ,E, lx '  * l  ++ r, ,E, lY'  *  |  ++ rrrE , lz '  = |  (2.3)
[ n i  

r r  " )  ( n i  
' -  - )  

\ n i  )

Ces axes principaux sont toujours confondus avec les axes cristallographiques. Seules les

dimensions de I'ellipsoi'de ont changé.

L'intersection de cet ellipsoide avec le plan d'onde XZ est une ellipse ayant comme équation :

( r  \  / r  \
|  "  

* r , rE,  lX '* l++rr rE,  lz2 =r
[ n ;  /  \ n ;  )

On définit les indices de réfraction n1ç €t n2 modifiés par le

directions des axes principaux XetZ:

11- - i -=-=+rr3E3
n i  n ;

l l-; = --T +\3L3
n ;  n ;

En première approximation, du fait de l'ordre de grandeur des

s'écrivent sous la forme :

I
[ x=ny= f l . -Vn ]a , rE ,

1

î z= î . - l n l t rE ,
L

(2.4)

champ électrique E:, selon les

(2.s)

coeffrcients EO. ces indices

(2 .6 )
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La détermination des coeffrcients rrr et r33 revient donc à la mesure de la déformation de

I'ellipsoide des indices suivant les axes OXetOZ.

Lorsqu'aucun champ n'est appliqué sur le cristal, celui-ci présente une biréfringence naturelle

h*,(0) - ne no. En présence d'un champ élecrique appliqué ELavaiation de biréfringence

selon la direction Z devient:

e,.,(E) = anxz(o) + m',(E) Q.7)

La variation de biréfringence induite par le champ appliqué par effet électro-optique s'écrit :

4",, (E) = a:=(E r) -at* (E, )

= j(n:r,, - n3r,,b, (2.8)

.  ( n ^  ) 'où r" = r33 - | 3 | r,, est le coefficient effectif qui décrit la réponse à un champ électrique
\n " , /

suivant I'axe Z.

23.2. Champ électrique perpendiculaire à I'axe C mesure de rez

Dans ce cas, l'ellipsoide des indices est perturbée par le champ électrique E (0, E2, 0 ) et

l'équation de I'ellipsoide des indices devient :

X2  +Y2  Zz
-  +=+2ro rErXZ= l  (2 .9 )

ni  n i

Pour Y:0 l'équation devient:

x2  z2: ;+ 
"  

+2rorErXZ=l  (2 .10)
n ;  n ;

Pour exploiter cette équation, on la réécrit dans son système d'axes principaux, en faisant le

changement de variable suivant les nouveaux axes principaux X' etZ':
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X=X  cosû -Z ' s i no

Z=Z ' cosc r+X ' s i na
(2.1r)

Si nous remplaçons les relations (2.1l) dans l'équation (2.10) nous obtenons :

*"(co*-a* 
sin'cx' +2ro,E,"o.ori'ol *\ * r;(""t".. + -2ro,E,"ororinol*-^ 

{, nf n! 
--42-z ---- - 

) " i  
( nl ni ) p.tZ1

(  ( r  r \  \
2X'Z' lcosasin"l ,  -- l*rorEr(cof cr-sin2o) l=t

[ ["2 ni) )

Les axes X', Y':Y et Z' sont les nouveaux axes principaux de I'ellipsoide des indices, si et

seulement si, le terme 
"in 

zo( \- +l + rorE , cos 2a est nul. Donc, un champ électrique
\n i  n ;  )

appliqué perpendiculairement, entraîne une rotation de I'ellipsoîde d'un angle a donné par

I' expression suivante:

tg(za)-++ e$)
,  - '  )

n ;  n ;

La mesure du coefficient électro-optique ra2 revient donc à mesurer l'angle de rotation dont on a

toumé I'ellipsoide des indices.

Si a est faible, on tire :

^ 21orB,
2o-,x !-'aï2- (2.14)

) -  ' ,
n ;  n ;

Le coefficient électro-optique r+z peut être donc déterminé par mesure de I'angle a

nécessairement faibl e.

L'équation de I'ellipse devient alors:

x'2 z'2: "+  = - -  1  (2 .15)
n i  n ;

tel que :
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rll' - "or1(o) * 9io'(") +zror}.rcososina
n x  n ' o  o " '

rll, - *t';(o)* tin'(o) -2rnErcoscrsino
n  z  n ' .  f l o '

L'équation (2.16) devient :

l 1
(-i-Jt - -j-(t +2rorn'ouB, cosasina)
nx n"o<

t l

(-i)' = -;(l -2rorn2ouE, cosasina)
nz nZm

I cos2 cr sin2 cr

. ;il= t' ,t
ou 

I cos2 cr sin2 *

t f"*=-{- t t '

En première approximation, du fait de I'ordre de grandeur des coefficients EO

pm/V), ces équations peuvent s'écrire sous la forme:

n* * nt"*[ l  +rorErn|*"ucososincr]
' r - ) l

îz * îz*nll-rorBrnior cososincrJ

La variation d'indice induite par le champ E2 dans la direction X' etZ',vaut:

ôn'x x rorB,n3*u cosctsinc

ôn z x -torB rn3ou cos cr sin c

Validité des approximations utilisées: tg(o) = 61

Nous avons util isé précédemment I' approximation

^ 2rorB,to=- la
1 -  1

n ;  n ;

Compte tenu des faits suivants:

- les indices ordinaire et extraordinaire étant respectivement no :2.47 et n" :

(2.16)

(2. 17)

(de I'ordre de

(2. l8)

(2. re)

(2.20)

2.36
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- les valeurs des coefficients EO sont de I'ordre des pm/V-' (La plus grande valeur

rencontrée est : 1745 pm V-tp. Abid 961); les champs appliqués ne dépassent pas 103

kV/m.

Nous trouvons pour l'angle o :

tg(2a) * 0,46, soit une valeur de cr * 0,22 rad et tg (a)x Qp)

Nous avons bien tg(cr) È cr ce qui justifie notre hypothèse.

2.4. Rappels bibliographiques sur les coefficients électreoptiques

2.4.1. Coefficients électro-optiques de BaTiOs à température ambiante

Les coefficients électro-optiques ont fait I'objet de plusieurs études, la plupart des mesures étant

généralement faites à la température ambiante. Le tableau ci dessous résume les principaux

résultats obtenus sur des cristaux de BaTiOl non volontairement dopés [A. Johnston. 65], [A.

Johnston 7ll,îA. Maillard 891, [F. Abdi 96] et [M. Zgon1k.94]

À( run) 113(prn/V) 133(pmÆ) r" (pm/V) ra2 (pm/V) Auteur

546,1 1640 [A. Johnston 65]

514 15+3 l l0+20 94 [A. Maillard 89]

632,8

95+6 t745 lF. Abdi e6l

108 [A. Johnston 7l]

8+3 105 + l0 1300+ 100 [M. Zgonik.94]

Tableau 2.2zYaleurs bibliographiques des coeffrcients électro-optiques de BaTiOl

Ce tableau indique clairement que les valeurs de coefficients mesurés du titanate de baryum

différent d'un échantillon à l'autre. Ces écarts peuvent être attribués à la diftrence entre les

conditions de croissance.
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2.4.2.Influence du dopage au fer

Le dopage des cristaux de BaTiO3 est connu pour modifier la valeur des coefficients EO des

échantillons. Une des premières mesures relevées, a été realisee sur une série des cristaux dopés

au fer à ?u:632,8 nm[W.Ousi Benomar 86]. Les résultats obtenus sont résumés dans le tableau ci-

dessous.

Cristaux Pur
Dopage en fer

0,0450Â 0.075% 0,125o/o 0,2509/0

r+z (pmlY 1000 2900 7530 3700 5180

r" (pm/V) 20 67 7,52 70 l 5 , l

4t/rrc 2,5 3,76 1,06 2,15 I

r33 @m/V) 31 90 87 120 118

16 0m/9 l l 24 96 60 126

Tableau 2. 3: Influence de la concentration en fer sur les coefficients électro-optiques de

BaTiOl à?":632,8 nm [V.Ousi Benomar 86]

Dans cette expérimentation, les valeurs des coeffrcients r13 et r33 n'étaient pas mesurées

directement mais déduites des mesures du coefficient r. et du rapport r13 et r33. Ces valeurs

présentent une incertitude de 30%o et sont donc peu précises. Il est donc difficile de conclure de

I'effet de fer sur ces coefficients.

D'autres mesures directes ont été faites par interférométrie pour differents dopages de fer par P.

Jullien 92 (tableau 2.4).

Cristaux Pur
Dopage en fer

0,04yo 0,07yo 0,0750/o

ra2 @m/V) 1252 3524

r33 $m/V) 100 95 l t0 105

r13 (pm/V) l 6 t2 t8 12,3

Tableau 2.4:lnfluence de la concentration en fer à l":514,5 nm

89



Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractift dopét Rh (BuTiO, 
"t 

BCD

Ce tableau montre que la concentration de dopant ne modifie les coefficients EO r13 et r33. Ils

mettent en évidence par contre que le coefficient ra2 on eSt fortement dépendant.

2.4.3.Influence de la longueur d'onde

a) Résultats des mesures

Le domaine d'application des matériaux photoréfractifs peut s'étendre au domaine du proche

infrarouge. Il est donc intéressant de pouvoir disposer des valeurs des coeffrcients électrooptiques

dans ce domaine. Une étude portant sur des échantillons non dopés et dopés au fer a été effectuée

par Abid [Y.Abid 94]. Elle a montré que tous les coefficients électro-optiques dépendaient de la

longueur d'onde. Comme le montre le tableau 2. 5,les coefficients diminuent d'environ 30olo

lorsqu'on passe du vert (L-457 nm) à I'infrarouge (1.:850 nm).

À(nm) 850 632,8 514,5 457,9

r13 ( pm/V ) 8,9 10,7 12,4 15,3

r33 ( pm/V) 73 81 ,9 97,1 106,8

r+z(prttlY ) 1000 1187,9 1490,8 1770

Tableau 2 5: Influence de la longueur d'onde sur les coefficients électro-optiques

b) Ajustement par ta retation ." at,"l",irio3 

[Y' Abid 94]

L'ajustement par une relation de Sellmeier de t/pe ri;,r =7jT [A.R Johnston 7l] des

(.'- r'J
coefficients électro-optiques expérimentaux permet de calculer les gtandeurs a et b de ce modèle

lY. Abid 941 ( tableau 2. 6).
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f t3 rl3

Cristaux de BaTiOr a ( pm/V) b (nm) a ( pm/V) b (nm)

0% de Fer 16,6 296 67 274

0,0225 de Fer 17,4 29r 77 266

0.045 de Fer l 8 288 80 264

0,075 de Fer 18,4 283 79 263

Tableau 2. 6: Résultats d'ajustements obtenus pour les coefficients 113 €t r33

2.4.4.Influence de la concentration en lacunes d'oxygène

Le tableau suivant montre que les coefficients électro-optiques r13 €t r33 ne dépendent que peu de

la concentration en lacunes d'oxygène [P. Jullien 90]. Les légères variations observées peuvent

être la conséquence des cycles thermiques subis par les échantillons lors des ffaitements

d'oxydation puis de réduction ce qui pu altérer l'état monodomaine. Le coefficient ra est, par

contre, plus sensible à la concentration en lacunes d'oxygène. Tous ces coefficients ont été

déterminés expérimentalement par la méthode interferométrique et Sénarmont.

Cristaux 68-2 68-2 réd 68-2 oxvd

ra2 @m/V) t260 1340 920

r33 (pm/V) 93 94 l 0 l

r13 (prnlV) t2 t0 l l

Tableau Z.7:Influence de la concentration en lacunes d'oxygène sur les coefficients

électro-optiques I P. Jullien 90]

2.4.5.Influence du calcium sur BaTiOr @CT)

Les coefficients électro-optiques ont été déterminés expérimentalement à une longueur d'onde

?u:514,5 nm [C. Kuper 98], [V. Matusevich 2000] et [J. Neumann 99]; les résultats

correspondants sont présentés dans le tableau 2. 8 ci dessous.
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Auteur

l.

Kuper 98

(514,5 nm)

V Matusevich

(514,5 nm)

J. Neumann 99

(514 ,5 )

r r g (pm/V ) 36 32,5

r rs ( prn/V) 140 140

r a2 (prnN ) 287 1901 50

Tableau 2. 8: Valeurs bibliographiques des coefficients EO pour BCT

En comparant ces valeurs avec celles de BaTiOl pur (tableau 3.2), nous constatons que I'addition

de calcium augmente les valeurs des coefficients rrr et 43, contrairement à rqz qui diminue d'un

facteur 6.

2.5. Contribution piézo-optique aux différents coefficients EO

Les coeffrcients EO basses fréquences rril* incluent toutes les contributions du réseau

cristallin : acoustique, ionique et électronique. Les origines de ces differentes contributions

sont expliquées avec plus de détail dans l'annexe A.

Ces contributions peuvent être positives, négatives voir nulles.

La contribution acoustique appelée aussi piézo-optique disparaît au-delà des fréquences de

résonances piézo-électriques des échantillons, pouvant se situer entre I KHz à quelques

centaines de MF{z suivant les tailles d'échantillon.

Dans ce paragraphe, on se propose de donner les expressions de cette contribution piézo-

optique dans le cas des coefficients rr3, r33 etra2.

La contribution piézo-optique aux coeffrcients EO, notée désormais ruiir, s'exprime par :

lfp = Pi1.od.or, Q'23)

Les tenseurs des coefficients piézo-électriques dmnr et photoélastiques pi;'', dans le cas de la

symétrie 4mm sont également donnés dans l'annexe A.

92



Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopés Rh @aTiOr et BCT)

A partir des mesures des coefficients piézo-électriques d,n4 et photo-élastiques pi.;r. donnés par

M.Zgonik.[M.Zgonik 94] pour BaTiO: et S.Bernhardt [S.Bernhardt. 2001] pour BCT, on peut

calculer les contributions piézo-optiques. Ces coefficients sont résumés dans le tableau suivant

(tableau 2.8).

BCT BaTiO3 : pur

Pu du2 @m/V) 27 570

Psr dsr @m/\r) 82 69

P I r dl (prr/V) -9 -6

Tableau 2 .8: Contribution piézo-optique aux coefficients EO pour BaTiOr et BCT

Ce tableau montre que la contribution piézo-optique r"az pour BaTiO3 pur est beaucoup plus

élevée que celle de BCT, alors que les contributions à ru31,, ru.3 sont plus fortes pour BCT que

pour BaTiO3 pur.

2.6. Conclusion

Cette étude donne un premier aperçu des valeurs des coefficients électro-optiques des cristaux

purs et dopés. Nous constatons que le dopage en fer et le taux de lacunes d'oxygène ne modifient

pas les coefficients électro-optiques r13 et r33 alors que la valeur du coeffrcient ra2 dépend

fortement de ces dopants. Par contre l'adjonction de calcium modifie les trois coefficients

électro-optiques : les coeffrcients r13 et r33 sont plus élevés dans BCT alors que le ra2 est plus

faible. Cette évolution est probablement due au déplacement de la température de transition.

On note une dispersion des valeurs de ces coefficients à la température ambiante pour des

cristaux de BaTiOr.
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3. Montages expérimentaux pour la détermination des coefïicients EO de

BaTiOr: Rh et BCT: Rh

3.1. Introduction

Afin de déterminer les coefficients électro-optiques r33 et r13 de BaTiOg:Rh et BCT :Rh, nous

avons développé un banc de mesure basé sur un montage interférométrique [H. Y. Zhang.9l]

permettant de mesurer à?r:632,8 nm et l,:850 nm. En effet, nous nous sommes intéressés à la

sensibilité du BaTiOl dopé rhodium aux longueurs d'onde proche infrarouge.

Par ailleurs, nous avons également utilisé, dans notre investigation un montage à une onde de

type Sénarmont, déjà existant au Laboratoire [M. Aillerie 2000]; les coeffrcients r42 et r.,

combinaison linéaires de r13 et r33 y ont été mesures.

3.2. Montages expérimentaux de type interférométrique

3.2.1. Généralités

La mesure des coeffrcients électo-optiques des échantillons étudiés est basée sur la

détermination de la variation de phase, et donc du chemin optique ô, engendré par le cristal

EO lorsqu'il est soumis à un champ électrique.

I1 est connu que I'indice de réfraction (n) et la longueur (L) du cristal dépendent à la fois de la

température (T), du champ électrique appliqué (E) et des contraintes extérieures (o).

La variation du chemin optique ô dans le cristal peut donc s'écrire:

dô=ndL+Lan=n(Lar*4oe*4ar.)*r.[4ar+91a8+4ao) (3. l)
\.AI AE Ao / \Ar AE Ao )

Les différents effets intervenant dans la variation du chemin optique sont définis dans le

tableau qui suit.

Effets liés à L Effets liés à n

$ : Dilatation thermique
aÎ

91 ,Th"r*o-optique
dÎ

AL- i Yrezo-eleclnoue rnverse
AE

on
_ :Electro-opflque
OL

4 : Ehsticité
æ

An
^ : Elasto-optlque
æ

Tableau 3. 1 : Effets engendrant une variation de chemin optique dans le cristal
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L'application d'un champ électrique au cristal induit ainsi une variation : d'indice Ân (effet

EO) et de longueur ÂL (effet piézo-électique inverse) qui s'exprime de la façon suivante:

1V
Ân  =  - ' n3 r -

2e
v 

- 
Q'2)

ÂL  =  dL
e

où V est la tension appliquée entre les électrodes, au cristal d'épaisseur e; d est le coefficient

piézo-électrique inverse, r le coefficient EO et L la longueur du matériau.

3.2.2. Description de I'interféromètre de Michelson adapté âux mesures de r13 et r33,

réglages et mesure,s

3.2.2.1. Dispositif expérimental

Le schéma de la figure 3.1 illustre le dispositif expérimental de type interférométrique mis au

point pour mesurer r13 et r33. L'ensemble du banc de mesure est divisé en plusieurs parties :

- un dispositif anti-vibration

- un interferomètre de Michelson

- un ensemble de détection et d'amplification

- des sources de tension et de commande

- un ensemble d'acquisition et de traitement de données

L' interferomètre est composé des éléments suivants :

- une diode laser proche infrarouge (I:850 nm) monomode de puissance 100 mV/ et polarisée

rectilignement.

- un laser He-Ne (L:632,8 nm) de puissance 10 mW continu, monomode et polarisé

rectilignement.

Le diamètre du faisceau est agrandi à I'aide d'un système afocal comprenant un objectif de

microscope (Ll), un trou calibré et une lentille (L2) permettant d'obtenir un faisceau de

lumière parallèle et homogène à I'entrée de l'interferomètre.

Les deux miroirs sont légèrement inclinés de façon à réaliser un coin d'air; le faisceau laser se

propage dans les deux bras de l'interferomètre contenant chacun un cristal électro-optique .

Un modulateur EO constitué de deux cristaux de phosphate d'ammonium dihydrogéné (ADP)

croisés pour compenser I'effet thermo-optique, est inséré dans un bras de l'interféromètre. Il

est connecté à un générateur de tension continue et alternative permettant d'une part d'ajuster

la longueur du chemin optique et d'autre part de moduler le faisceau laser.

Le cristal EO à éfudier est soumis à une tension uniquement continue.
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1 Photodiode +

I Table de ransition

I - - J

Figure 3. I : Représentation générale du banc d'interférométrie

En sortie de I'interféromètre, I'image est agrandie par une lentille (L3) qui est disposée de

manière à envoyer l'image des franges d'interference sur la photodiode. L'image globale

contient des interferences parasites provenant essentiellement des réflexions sur les faces des

cristaux EO.

Les deux fronts d'ondes réfléchis par les miroirs interfrrent pour donner un système de

franges rectilignes et verticales. Dans le cas du laser à )u:632,8 nm, le travail est fait sur des

franges en forme d'anneaux car le cristal est très absorbant à cette longueur d'onde, la fente

est alors remplacé par un trou circulaire.

I
I
I
I
I
I

L
c.)

'C)

t-
I
I
I
I
I
I
I
I

I

Tension appliqué sur
le modulateur

Vpç * Vaç
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L'image est d'abord filtrée par un diaphragme pour éliminer les réflexions parasites puis

agrandie. Une photodiode, placée derrière une fente verticale(ou trou circulaire), permet de

relever I'intensité des franges et convertit celle-ci en une variation de courant.

L'acquisition du signal, des points de mesures et la commande du modulateur EO sont

effectuées de façon automatique à I'aide d'un ordinateur.

3.2.2.2. Réglage du cristal

Le cristal est placé entre deux élecfiodes en laque d'argent permettant d'appliquer le champ

électrique parallèlement à l'axe C, donc dans le même sens que la polarisation spontanée du

cristal (la détermination du sens est faite par une méthode pyroélectrique, voir paragraphe

suivant) ceci afin d'éviter le basculement des domaines et de maintenir l'état monodomaine

de l'échantillon.

On règle la position du cristal de façon à ce que sa face d'entrée soit perpendiculaire au

faisceau lumineux. Il est alors possible d'aligner les axes du cristal par rapport à la

polarisation du laser en plaçant le cristal entre polariseur et analyseur croisés et en recherchant

I'extinction.

Dans un cristal photoréfractit il est connu que les charges photo-excitées se déplacent vers les

électrodes, sous l'action des champs interne ou externe, elles sont alors piégées dans les zones

sombres du cristal par des défauts, créant ainsi un champ de charges d'espace s'opposant au

champ appliqué.

Pour s'affranchir de ce problème, nous avons installé un éclairage homogène du cristal par

une lampe en lumière blanche de puissance 20 W, collimatée et placée au dessus du cristal.

3.2.2.3.Effet pyroélectrique pour déterminer le sens de I'axe C

La détermination du sens de la polarisation d'un cristal est possible à partir de la connaissance

du sens du courant pyroélectrique engendré par le chauffage de l'échantillon (figure 3.2).
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->

P
:)

Figure 3.2: Montage permettant la détection du sens de la polarisation d'un cristal

Un ampèremètre de très faible résistance d'entrée est connecté aux detx faces opposées de

l'échantillon, préalablement recouvertes de laque d'argent. Lorsque la température croît

( {- , o) , lu polarisation
\ d t  )

donc négatif (figure 3. 3).

et le courant, proportionnel à g=g Ot
dt dr 'dt '  " t t

décroît 9L . g
dT

T ( " C )

Figure 3.3: Polarisation en fonction de la température

3.2.2.4. Automatisation du système et visualisation

Nous avons automatisé le banc de mesure à l'aide du logiciel LABVIEW, ce qui nous permet

de visualiser, en temps réel, le signal issu du préamplificateur ainsi que sa transformée de

Fourier. Labview nous permet aussi :

de réaliser I'acquisition des tensions appliquées au modulateur,

d'assurer la commande de la haute tension appliquée au cristal EO,

de déplacer la platine supportant la fente.

Par ailleurs, une caméra reliée à une carte d'acquisition vidéo permet d'aligner le laser

infrarouge et de visualiser les franges.

Tc
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3.2.2.5. Fonction de transfert de I'interféromètre de Michelson

Dans le cas particulier où les intensités des faisceaux dans les deux bras sont identiques, le

contraste entre les franges est égal à I et la transmittance s'écrit:

r :L =q"o",(2)=o"or, [9) (3.3)
Io  \2 )  \ i ' i

où I, et Is sont respectivement les intensités en sortie et dans le bras de I'interféromètre,

- 2nA,(D = -'- est la différence de phase et Â est la différence de marche entre les deux bras de

I'interféromètre.

La fonction de transfert est visualisé en déplaçant la fente et la photodiode le long du système

de franges. La figure 3.4 représente I'intensité du système d'interference en fonction du

déphasage entre les deux bras de I'interferomètre.

fmox + Imin

fmox - fmin

Figure 3. 4: Variation de I'intensité du système d'interference en fonction du déphasage

Cette courbe présente des points de fonctionnement caractéristiques comme F0 et F2 qui

correspondent respectivement à une frange sombre et brillante. La difËrence de marche entre

ces deux franges est égale a ]. I-" point rt se rapporte à la zone lineaire.
z

Il existe plusieurs moyens de se déplacer sur la fonction de transfert:

- par translation mécanique de la fente et de la photodiode le long du système de franges.
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- par déplacement du système de franges en appliquant une tension continue V6ç sur le

modulateur EO ou sur le cristal EO.

Le positionnement de la fente et de la photodiode sur une frange sombre représente le point de

départ de toutes les mesures. Il est donc nécessaire de disposer d'une méthode très précise de

détection du point F0.

L'application d'une tension alternative au modulateur EO modifie son indice de réfraction par

effet EO. Le chemin optique est alors périodiquement modulé si bien que le système de

franges se met à vibrer autour de sa position d'équilibre. Pour un signal alternatif de

fréquence t le signal détecté va dépendre de la position de la fente et du détecteur par rapport

au système des franges. En Fl, le signal de sortie possède la même fréquence f alors qu'en F0

ou F2 il est à la fréquence double (2f ).

Par conséquen! I'observation d'un signal au doublement de fréquence sur un oscilloscope

permet un positionnement très précis du système fente * détecteur sur une frange sombre ou

brillante.

La mesure est réalisée au point du doublement de fréquence. La première étape consiste à

obtenir des franges d'interférences par réglage des miroirs, sans appliquer de champ

électrique aux diftrents éléments. Dans ce cas, le système des franges est immobile et la

différence de marche est donnée par l'équation :

Lo = 2le+ L. (n- - t)- r(n - t)] (3. 4)

où n , n, L- et L sont, respectivement, les indices de réfraction et les longueurs du

modulateur et du cristal à étudier ; e est la difference de marche entre deux bras de

l' interferomètre sans cristaux.

Une tension continue appliquée sur le modulateur permet le positionnement des franges par

rapport à la fente. L'application d'une tension continue modifie I'indice et la longueur via les

effets EO et PE inverse. Elle permet d'ajuster la longueur du chemin optique dans le bras

jusqu'à atteindre une frange sombre, visualisée par le signal à la fréquence double sur

I'oscilloscope.

Une tension continue V'r, appliquée sur le modulateur permet de régler le point de

fonctionnement au doublement de fréquence et la différence de marche entre les deux bras de

I'interferomètre est donné par l'équation suivante :

(3.s)L, = 2L"+ L. (n, - l) + ÂL, (n, - 1) * L,^n, (E; ) - r(n - r)J
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Une tensiofl V" est alors appliquée sur le cristal étudié, ce qui déplace le point de

fonctionnement et enfin une tension Vf, est appliquée sur le modulateur pour compenser le

déphasage induit par V.. Le chemin optique final est:

L, = 2le +L.(n- - l) + L.Ân. @l) * ar.(Elxn," - l) - L(n - 1) - t^n(E) - AL(EXn - r1l 1:. o1

Les états caractérisés par A; et Â1 sont identiques car ils correspondent à la même frange

sombre et à la même différence de marche. En les identifiant on trouve :

Le dénominateur de cette fraction est une constante attachée au modulateur, noté C,o (Annexe

vj -v; =
-)*,tï+(n -l)dlï

)nlr^r^* 
*,". - l)d.L, I

c).
La valeur du coefficient EO du cristal est alors obtenue via l'équation :

r = r* a1'= ---e-c-(vj -vl)+ ,(n--l)d
n r L V - m U m  

' m l  -  
n ,

(3 .7 )

(3. 8)

Le premier terme de cette égalité (r') sera appelé coefficient EO apparent, alors que le second

(r') correspond à un facteur correctif provenant de I'effet piézo-électrique.

3.2.3. Montage à une onde de type Sénarmont

3.2.3.1. Description du montage

Le montage utilisé pour mesurer expérimentalement les coefficients r+z et r" est le montage

Sénarmont, c'est à dire un montage à une onde à polarisation linéaire. Le cristal étudié est

inséré dans un système optique dont la fonction de transfert permet une modulation de phase

ou d'amplitude du faisceau incident.

Le schéma de principe de la partie optique est représenté sur la figure 3 5. Un schéma plus

détaillé de I'installation telle qu'elle existe au laboratoire est donné en figure 3.6.

La partie optique du banc est composée d'un polariseur linéaire orienté à un angle o = 1* kn-4

par rapport aux a>(es de réference et du cristal électro-optique à étudier. A la sortie du cristal,

le rayon subit un retard de phase f. Il traverse ensuite une lame quart d'onde placée entre

l'échantillon et I'analyseur dont les æ<es principaux sont à 45" des axes de référence (X,Z).

L'ensemble des appareils (générateur, oscilloscope, multimètre, amplificateur de courant

commandes des moteurs) est relié à un ordinateur au moyen d'une carte d'acquisition,

pouvant saisir les signaux. L'ordinateur contrôle tous les paramètres : la tension appliquée à
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l'échantillon (amplitude, fréquencê,...), les positions des polariseurs du montage, et récupère

également les données nécessaires à l'analyse des résultats.

Figure 3. 5: Schéma de principe du montage Sénarmont, sans les appareils de mesure

Polariseur d'entrée à
rotation motorisée

Oscilloscope:
analyse visuel

des sipaux

( - -----------

PC : commande des
appareils, analyse et
enregistrement des

signaux

Genérateur de
tension: signaux

continu + sinusoldaux

Figure 3. 6; Schéma détaillé du banc électro-optique présent au laboratoire

3.2.3.2. Fonction de transfert du système

La fonction de transfert d'un tel montage est donnée par [M. Aillerie 2000]:

r=+ =tt2Ir-sin(r-zB)
Io

(3.e)

où Io et I sont respectivement les intensités incidentes sur l'échantillon et en sortie du

montage, f le retard induit dans le cristal entre les composantes de la polarisation du faisceau

Commande de
moteur pas-à-pas

cristal Eo Lamelt/4

Polariseur de sortie à
rotation motorisée
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lumineux. Par ajustement de I'angle B on peut choisir le point de fonctionnement

correspondant à des valeurs particulières de la transmission et donc de l'intensité transmise.

La figure 3.7 décivant l'équation 3.9 montre la courbe représentative de la fonction de

transfert T en fonction du déphasage etlou de la tension appliquée. Deux points de

fonctionnement présentent de I'importance pour le choix de la méthode de mesure des

coeffrcients EO. Il s'agit du point de minimum de transmission représenté par Me sur la

courbe, et le point M1 eui correspondantà50% de I'intensité transmise.

,  = I< t - s i n ( r  - z f | t M ' o
I ,nu"

( I."* + I ^in )12 Y--r-

I  min

Angle d 'analyseur

2Y^ 2Y^

Figure 3. 7: Courbe représentative de la transmission optique du montage Sénarmont en

fonction de la tension DC appliquée et de I'angle de I'analyseur p

L'insertion de la lame quart d'onde dans ce montage assure une relation linéaire entre le

déphasage f et la position angulaire de I'analyseur. Ainsi, par simple rotation de ce dernier, il

est possible de compenser (et donc de mesurer) les variations du déphasage.

3.2.3.3. Réglages et principes

Le principe de mesure des coefficients EO est basé sur la mesure du coefficient n3r. La

méthode utilisée consiste à mesurer la profondeur de modulation dite 2J..

Les opérations de réglage et de mesure sont exécutées dans I'ordre suivant:

- par rotation de I'analyseur, on cherche l'intensité minimale transmise, correspondant à Mo.

On note I.;n la valeur de cette intensité et B6 la position angulaire de I'analyseur.
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- en plaçant I'analyseur à la position angulaire P0 + 90o, on se place sur la courbe de réponse

au point M 6, maximum d'intensité transmise. Cette valeur est notée I'*.

- on se place ensuite au point M1, point de réponse en phase. L'analyseur est pour cela placé à

la position B0 + 45'. Dans cette configuration, on note V. l'amplitude crête à crête de la

modulation électrique appliquée à l'échantillon. L'amplitude alternative crête à crête de

I'intensité modulée est notée 2 Jr.

Le déphasage crête à crête induit par ce champ est donné par :

) l
f = Arcsin(=*)'I.*-I*

Ce déphasage s'écrit aussi :

2n.L.Ln
I  = -

i,

(3. l0)

(3. r l)

Compte tenu du fait que m(n)-An0-ln'r*&-, l'"*pression du coefficient n3r.6 en
ze

fonction de I'amplitude crête à crête du signal modulé est la suivante [L. Guilbert 99]:

,  2 ) '  e^  (  i ^^  )
1-Lo = sinl :--E- | (3.l2)

çu 
fiL* V. [I,* 

-I* 
/

avec î. la longueur d'onde, V. I'amplitude crête à crête de la tension appliquée sur le cristal et

e l'épaisseur entre les électrodes, L la longueur de cristal qui dépend de la direction de

propagation.

3.3. Conclusion

Dans cette partie, nous avons expliqué le principe de mesure de deux montages

expérimentaux utilisées :

- un montage interferométrique en lumière polarisée qui rend accessibles les coefficients r13 et

r33 indépendamment.

- un montage à une onde de type Sénarmont qui permet d'accéder au coefficient rc une

combinaison linéaire des coefficients rrs et r33 et le coefficientuz .

Ces deux techniques sont suffisantes pour mesurer ces coefficients EO en fonction de la

longueur d'onde et la température de l'échantillon. Les résultats obtenus pour les cristaux

dopés rhodium (BaTiO: : Rh et BCT: Rh) en fonction de ces paramètres physiques feront

I'objet de la partie suivante de ce chapite.
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4. Résultats expérimentaux des coefficients EO pour BaTiOs:Rh et BCT:Rh

4.1. Introduction

Dans un premier temps, nous présentons les conditions expérimentales utilisées pour réaliser

les mesures des coefficients électro-optiques. Nous donnons ensuite les résultats

expérimentaux obtenus en fonction des longueurs d'onde et de la température sur des cristaux

dopés rhodium @aTiO3: Rh et BCT: Rh).

4.2. Etude des coefficients EO du BaTiO3 dopés rhodium

Les mesures ont été réalisées str des cristaux dopés au rhodium (BaTiO3: Rh) à 1000 ppm.

Deux échantillons de dimensions diftrentes ont été utilisés lors de la mesure de ces

coefficients (tableau 4. l).

coeffrcients EO

4.2.1. Mesures des coefficients EO déterminés par la méthode inter{érométrique ( 16 et

rst )

L'utilisation des tenseurs EO et PE de BaTiOs permet de déterminer les variations des indices

de réfraction (Ân) et les variations de longueur (^LJ pour des directions particulières du

champ électrique appliqué, de la propagation de et de la polarisation la lumière. Par

conséquent, il faut définir les configurations expérimentales permettrant d'accéder aux

coefficients et de préciser les coefficients PE à considérer (tablea.u 4.2).
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Ref : X l9-8 /4(N" 1) Ref :X45-15 l2 (N"2)

Ly: 4,4 nrmr

Ly: 6,2 tnrrr

Ly :4 ,1mm

Ly:4,4 ttrrnrr

ll.y: 5,6 mm

l L2 :5 ,1  mm

Tableau 4. I z Caraptéristiques des cristaux BaTiOl : Rh utilisés lors des mesures des



Chapine IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopes Rh (BaTiOg et BCT)

Champ E1 Propagation \ Polarisation Pi Variation d'indice Ani
Variation de la

longueur Â\

k:z

X Y LrD: -1,12 f o rrg Er ÂL*: d:r Io Es

Y X Âr1 :  - I /2Ê orrgEl ÂLy: d31LyE3

k:z

X Z Â.3: - l /2f  
"r3rEr

AIo :drr Io El

Y Z An3 :  - l / 2É  
"BsE l

ALy: dgrlvEr

Tableau 4.2zExpressions des variations d'indice (An) et de la longueur(Â\) de BaTiO3

intervenant dans la mesure de rrr et rrs

Ce tableau montre que I'on peut déterminer les coefficients pour deux directions differentes

de propagation et de polarisation. Nous avons opté pour une polarisation selon Y et une

propagation selon X pour mesurer r13. Pour r33, nolls avons choisi une propagation selon Y, et

une direction de polarisation selon Z.

Comme il a été mentionné dans le paragraphe 3.2.2.5 (équation 3.7),la tension appliquée au

modulateur (ÂV.), pour compenser la variation du chemin optique induite par I'application

d'un champ électrique au cristal, permet de remonter au coefficient EO apparent r'. Cette

tension est obtenue en calculant la différence entre les deux droites qui approchent au mieux

les mesures expérimentales de Vi' et Vfm.

Notons qu'il faut tenir compte de I'erreur systématique due à l'effet PE inverse (variation de

la longueur) pour calculer les coefficients EO. Cette contribution PE correspond au coefficient

correctif r donné par I'expression suivante :

, = ,6;rtF (4. l)
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Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopes Rh (BaTiO3 et BCT)

Le tableau (4.3) résume les différentes valeurs de cette contribution pour les deux longueurs

d'onde, en considérant les résultats du chapitre 3 (indices de réfraction et coefficient piézo-

électrique).

EO ( pmAi) r t 3 r l l

)u:632,8 ( nm) 6,3 6,1

l":850 ( run) 6,4 6,4

Tableau 4. 3 : Valeurs des coefficients correctifs r se rapportant à I'effet PE inverse

4.2.1.1. Résultats expérimentaux à 632,8nm

a) Mesure de 16

La figure 4.1 présente un exemple d'enregistrement en fonction du temps, obtenu sur le cristal

de référence N"l, la tension appliquée suivant Z est de 85V.

t
-E 200

260

240

220

180

160

r v- '(v":ov)
o v. t (v" :s5v)

v-= A+Bt

rrr: l4r9 ! 6rl pm / V

150 200 250 300 350 400 450
Temps(s)

f igure 4. 1: Exemple d'enregistrement lors de la mesure de r13 (= rzs) à À:632.8nm
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Chapite IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractift d@

La tension V'* représente la tension appliquée au modulateur qui pemret de se placer sur une

frange sombre lorsque le cristal EO n'est soumis à aucun champ électrique (V.:0 V).

L'application d'une tension continue de 85 V au cristal de BaTiOl :Rh modifio, ptr effet EO

et PE, la longueur du chemin optique entraînant ainsi une translation du système des franges.

La position initiale est alors retrouvée par ajustement du chemin optique par application d'une

nouvelle tension au modulateur Vf,n.

La différence entre les deux droites obtenues par régression linéaire, est la tension appliquée

au modulateur pour compenser la variation du chemin optique induite par l'application d'un

champ électrique au cristal, Dans cet exemple, on obtient :

24,7V < ̂ V_ <25,7V

Ce résultat montre qu'il existe également une variation de la valeur de la tension appliquée sur

le modulateur entre le début et la fin de l'expérience provenant du fait que les droiæs (V'. et

Vf*) présentent des pentes légèrement diflerentes. La dérive du signal n'est pas gênante car

seul l'écart entre les droites est utilisé. Cette variation du chemin optique dans les bras de

l'interferomètre peut s'expliquer par les effets de la température sur les échantillons étudiés.

Le coeffrcient EO rr3:123 est calculé à partir de l'équation:

rr: = rri *ri, :;ft..(q -v'.)+*/o'

En tenant compte de d31 : -30,5 pm/V et tu: 2,4 (données dans chapine 3)on obtient :

rr: = rr + !: = 14,9 + 6,lPm/Y

b) Mesure de r33

La figure 4.2 correspond à un exemple d'enregistrement de tension du modulateur en

fonction du temps obtenue sur le cristal N"l sous une tension appliquée de 42Y suivant Z.
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-200

-220

- -240
a--t

-280

-300

r,o,44J 6,3 pm /V

I

. v,Tv.=0v)

. vJ v;av)
V:A+Bt

20 40 60 80 100 120 140 160 r80
Temps (s)

Figure 4.22 Ewegistrement lors de la mesure de r33 à?u:632.8nm

La diftrence entre les deux droites dans cet exemple est :

-72,4V <^V.  <-71,3V

Le coefficient r33 est calculé à partir de l'équation :

r,, = rir +r,, = -A* 
"-(ui 

-q)* 
*/0,,

En tenant compte des contributions piézo-électriques (données du tableau 4.3),la valeur totale

de r33, dans cette configuration est :

r r3  =94+6, lpm/V

La figure 4.3 représente les résultats obtenus sur le cristal No2, en appliquant une tension V.

: 87  V .
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des cristaux photoréfractifs dopés Rh (BaTiOr et BCT)

rrr= 10812 14 pm/V

r v'-( v"= 0 v)
o v 

t-( V":87 Y)

A+Bt

t
;' 2oo

320

280

240

160

120

80
500 100 150

Temps (s)

200 2s0

Figure 4. 3: Mesure de r33 Pour le N"2

De nombreuses mesures ont été effectuées pour diverses tensions appliquées, elles ont montré

que ces coeffrcients ne dépendent pas de I'amplitude du champ électique appliqué. Pour les

diftrents résultats présentés, I'incenitude expérimentale est estimée à l0%. Le tableau

suivant résume les coefficients EO à?r.:632,8 nm pour les deux échantillons BaTiOr : Rh.

Coefficient EO

(pm / v)

BaTiOs : Rh

xrg -81 4 x45-r5 l2

r 33 (pmA/ ) 108(10%) + 6,3 94 (10%)t6,3

r 13 (pm/V ) 15,4 (lOyo)+ 6,1 14,9 (l0Yo)+ 6,1

Tableau 4. 4: Résumé des résultats obtenus à 1,:632.8 nm

4.2.1.2. Influence de la température

a) Etude de r33 en fonction de la température
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Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopés Rh (BaTiO3 et BCT)

Afin de déterminer le comportement en température du coeffrcient r33, nous avons équipé le

dispositif expérimental d'un four (figure 4.4) muni d'un porte-échantillon métallique. Un

thermocouple est placé sur le support à proximité du cristal pour mesurer sa température avec

précision. Un régulateur de température électronique permet de stabiliser la température et de

la faire varier de l'ambiante à 50 oC.

Electode

Cristal

Miroir

Figure 4.4 : Photo du four utilisé pour mesurer le coefficient r33 en fonction de température

Les résultats obtenus par la méthode précédemment mise en æuvre, sont présentés sur la

figure 4.5, en considérant une barre d'erreurs de IIYo sans tenir compte des corrections dûes à

I' effet piézo-électrique.

Support

métallique
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Chapite JV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopés Rh (BaTiOg et BCT)

20 40 45

Figure 4. 5 : Variation du coeffrcient r33 €rl fonction de la température

On observe que le coefficient r33 augmente progressivement avec la température. Ce

comportement est comparable à celui obtenu pour BaTiOr pur [P. Bemasconi 95] et [Y.Abid

94]. Rappelons que dans le cas du titanate de baryrrm pur, ce coefficient augmente fortement

lorsque la température s'approche de la transition de phase cubique-quadratique qui est de

r34oc [Y. Abid 94].

b) Comparaison de l'évolution de la constante diélectrique e33 âv€G r33 en fonction de la

température

Sur |a frgure 4.6, nous représentons une comparaison des coefficients r33 €t t33. On observe

qu'ils évoluent de la même façon.
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Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopes Rh (BaTiO: et BCT)
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Figure 4. 6 : Evolution de s33 et r33 en fonction de la température

Didomenico et ses collaborateurs [M. Didomenico 68] ont proposé une expression théorique

qui relie les coefficients EO linéaires aux coeffrcients quadratiques de polarisation optique g*'

des oxydes pérovskites et des constantes diélectriques. Dans ce modèle I'effet linéaire est

interprété cornme un prolongement dans la phase ferroélectrique de I'effet EO quadratique de

la phase cubique qui serait induit par la polarisation spontanée P, pour les coefficients EO.

Dans le cas du coeffrcient r33 c€tto relation est donnée par l'expression suivante :

4, =2grrxo(tr, - 1)P,

avec: gmn, le coefficient EO quadratique de la structure pérovskite.

Dans ce modèle les coefficients quadratiques de polarisation optique gmn sont supposés

constants pour un grand nombre d'oxydes.

Ce modèle montre que les coefficients électro-optiques sont proportiorurels aux constantes

diélectriques et à la polarisation spontanée. Cette étude théorique vérifie les résultats

expérimentaux obtenus, en considérant que P, est constant dans cette plage de température.

q)
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Chapitr.e IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs doÉs Rh (BaTiOs et BCT)

4.2.1.3. Résultats expérimentaux à l,=850nm

Afin de compléter cette étude, nous avons mesuré les coefficients EO à l,:850 nm. Nous

présentons ici les résultats obtenus sur les deux échantillons étudiés auparavant'

a) Mesure de rrg

Sur la figure 4.7 onprésente un enregistrement typique obtenu sur le cristal de référence N"l

sous un champ appliqué de 143V.

0

-10

-20

-30

"t-' 

-so

-60

-70

-80

r vt.1v.: o 9
' vt-1v;-tasv)

A+B[

o

rrr:12$ pm/V

r20 r40 160 180 2æ 220 240 260

Tenps (s)

Figure 4. 7 : Mesure de r13 pour l'échantillon No1

L'écartobtenu entre les deux droites est de :

-45V<^V,  <42V

Le.coefficient EO tr3:123 est calculé à partir de l'équation :

r' =rr.r *r; =#".(vi -v'.)+4Pu'
r I iL* '  z  n i

Sans tenir compte de I'effet piézo-électrique, ce coefficient aurait une valeur de :

r*  13 :  12,3 pm lY.
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Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopes Rh (BaTiO3 et BCT)

En tenant compte des coeffrcients piézo-électriques d3r = - 30,4 pml V ( chapitre 2) et no :

2,33 ontrouve:

rr: = rrl + rù = I2,3+ 6,4pmlY

La frgure 4.8 représente les résultats obtenus sur le cristal No2, en appliquant un champ Vr:

r97 V.

-50

V- (V"=0V)

' V-( V"= 197 v )
A+Bt

= l2 ,4pmlV

50 100 150 200 250
-200

Temps (s)

Figure 4.8: Mesure de rr: pour BaTiO3 : Rh (N"2)

La difference de tension appliquée au modulateur dans ce cas est :

- 35,9V < ^V* < -32,2Y

La valeur de ce coefficient est:

rr, :12,4+ 6,4pm/Y

b) Mesure de r33

Un exemple d'enregistrement obtenu sur le cristal de référence Nol sous une tension de 245

V est représenté sur lafigare 4.9

-  -100
-É

-  150
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t
-0

300

200

100

-100

-200

ro:69,8 pm/V

r v,ilv= 0 9
. vt( Y:245Y

A+ Bt

t

I

0 50 100 lsO 200 2s0 300
Terrps (s)

Figure 4. 9 : Exemple d'enregistrement lors de la mesure de r:r à À:850nm

La différence AV* obtenue dans ce cas est de :

297V < ^V, <317V

Le coefficient EO rgr ost calculé à partir de l'équation :

*  - e  /  r  2 (n " - l ) ,
L, =rr1 *ri :  = + C.(V; -V'.J+#d.,

n )L *Y t  
u \u  '  n l

La valeur totale du coeffrcient EO:

r: l  =rr ' l  +rr, = 69,8+6r4pm/Y

Cette même étude a été fute également sur un autre échantillon No2 (figure 4. l0),la valeur

trouvée est :

rrs = rs-t +rr, = 65,2+ 6,4pmlY
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Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopés Rh (BaTiOg et BCT)

r V.(  V":0 V )

.  V . (V"=97V)
A+Bt

=6512pm/V

0 s0 100 150 200 250 300

TemPs (s)

Figure 4.l0 z Exemple d'enregistrement lors de la mestre de r33 à l.:850nm

4.2.l.4.Comparaison des coefficients EO en fonction de la longueur d'onde

Le tableau 4.5 donne les valeurs des coefficients EO rr: ot r33 rnesufés à la température

ambiante et pour les deux longueurs d'ondes )':632,8 nm et I:850 nm., en tenant compte de

I' efÊet piézo-électrique.

Coeffrcients EO

(pm/v )

x45-15 l2 xrg -81 4

850 nm 632.8 nm 850 nm 632,8 nm

r 33 (pm/V ) 69,8 + 6,4 94 + 6,3 65,2 + 6,4 108 t 6,3

r 13 (pm/V ) 12,3  +  6 ,4 r4,9 + 6,7 l2-4 + 6.4 15 ,4  +  6 ,7

Tableau 4. 5 : Résumé des résultats r13 et r33 à À:850 nm et ?u432,8 nm

L,analyse de ce tableau montre que les valeurs des coefficients EO restent équivalentes pour

les deux cristaux BaTiOl : Rh ( N"1, No2) et qu'elles diminuent lorsque la longueur d'onde

augmente.
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Chapitre JV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopés Rh (BaTiO: et BCT)

Nos mesures permettent de vérifier que les coefficients EO ne dépendent pas du champ

électrique appliqué

4.Z.l.S.problèmes rencontrés en appliquant le champ électrique statique dans les

cristaux photoréfractifs et le.s solutions proposés

Les résultats obtenus sont très perturbés par les effets photoréfractifs. En effet, l'éclairage du

cristal par un faisceau laser permet d' exciter les charges, elles se déplacent vers les électrodes

créant un champ de charges d'espace s'opposant au champ appliqué.

pour s'aftanchir de ce problème, nous avons installé un éclairage homogène du cristal par

trne lampe blanche de puissance 20W, collimaté et placé au dessus du cristal.

La figure suivante présente les séries de mesure qui ont été effectuées sur r33.Sous différentes

conditions d' éclairage:

t20

90

N1
N2

N3

E

I

T

' ? .

sans rlefi Talre

Lumiére néon

3h éclairage + 3h le noir

I

I
I
I

T
T
t

E
T

60

30

Nl N2 N3

Figure 4.11: Traitement lumineux pour régénérer les cristaux photoréfractifs

È
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Chapitre JV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopes Rh (BaTiOr et BCT)

N2 présente les résultats lorsqu'on a laissé le cristal avec la lumière néon allumée

N3 présente les résultats lorsqu'on a totalement éclairé le cristal par une lampe blanche

homogène de 2O W et laissé par la suite le cristal dans le noir. Le but étant de stabiliser les

charges.

On remarque que les coeffrcients obtenus dans ce dernier cas sont plus élevés par rapport aux

autres cas.

Nous notons aussi que les valeurs obtenues dans ce cas sont reproductibles et les variations

relevées rentrent dans la gamme d'incertitude qui est de 10 Yo. Ce qui n'est pas le cas avant de

procèdes à cette régénération des échantillons.

4.2.1.6. Validation de la technique par le cristal LiNbOr

Ce nouveau banc de caractérisation a été testé sur un cristal de niobate de lithium (LiMO3).

Afin de valider le protocole de mesure, les coefficients EO sont comparés avec ceux obtenus

par d'autres techniques ainsi qu'avec les valeurs relevées dans la littérature.

Les coefficients Eo sont mesurés à température ambiante (r' l8"c) par application d'un

champ électrique statique sur des échantillons dont deux surfaces ont été recouvertes de 100

nm d'or afin de réaliser des électrodes.

La figure suivante représente un exemple d'enregistrement pour un cristal de niobate de

lithium de dimensions (L*x I'y*Lz: 5,37 x9,75 x 5,44 mm).

Les conditions expérimentales sont les suivantes:

- Tension de 900V appliquée suivant Z, soit un champ de 165 V/mm

- Propagation suivant X

- Polarisation selon Z
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Figure 4.12: exemple d' enregistrement obtenu lors de la mesure rrg de LiNbO:

l'enregistrement de la Figure 4.12

Ces résultats montrent qu'il existe une variation de la valeur de r33 entre le début et la fin de

I'expérience provenant du fait que les droites (V| et Vf,) présentent des pentes légèrement

differentes.

Il existe une dispersion des valeurs du coefficient EO apparent, ce qui nécessite de définir une

incertitude statistique ou expérimentale qui est ici cie i'ordre de i.5m;

i>

!

Ê
!

I  v , ' (v :0  v)
o  v ' ( v=goov )

Régression linéaire :
V,r: A * B+t

v:900 v
3 8 3 . 1 V < ^ V m < 3 8 5 , 9 V

t=0sec . t = 800 sec.

rir:31,17 pm/V ^r; :0,43 pm/V (xl.4Y.) rir:30,96pmÆ Ar; :0,39 pm/V (x1.3%)

rr, :0,19 pm/V &i: : 0,02 pmN (N l0%) rr, :0,19 pmÆ &r3 :0,02pmN (xl0o/o)

Tableau 4. 6: Résultats expérimentaux de mesure de rrr de LiNbOl obtenus à partir de

rj 'r = 31,5t0,5Pm/V
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Chapite IV: Effet électro-optique des cristatx photoréfractifs dopés Rh (BaTiO: et BCT)

Le coefficient r13 a également été mesuré pour le même cristal de LiNbOl. Le tableau suivant

résume les différentes valeurs obtenus comparées à celles de la littérature.

Coefficients EO Nos mesures iHulrne. 19691 [Moses,  1978]

r3 @m/V) 9,5 9,6 9,6

r33 $rnlV) 31,3 30,9 3 l

Tableau 4. 7: Résultats bibliographiques des coeffrcients EO du LiNbO:

Ces comparaisons permettent de constater que nos mesures sont en bon accord avec les

valeurs relevées dans la littérature.

La technique interférométrique de mesures de coefficients EO est donc validée sur les

coefficientS r13 et r33 de LiNbOl.

Lors de toutes les expériences, il existe une dérive du signal au doublement de fréquence

traduisant un déplacement du système d'interférences. Même si ce phénomène influe peu sur

le résultat des mesures, il est intéressant d'en éfudier I'origine.

4.2.1.7. Origine de la dérive des points expérimentaux

Ce phénomène, induit par les variations de chemins optiques dans les bras de l'interferomètre,

peut s'expliquer par les effets de température sur les échantillons étudiés et le modulateur

ainsi que sur l'air.

Concernant les cristaux EO, certains peuvent présenter des caractéristiques thermo-optiques

importantes. La dépendance en température de leurs indices de réfraction peut alors être une

des causes de cette dérive.

Lorsque I'interferomètre ne comporte que le modulateur EO, il est également possible

d'observer ce phénomène. La figure suivante obtenus par P. Ney [P. Ney 98] retrace le suivi

automatique du doublement de fréquence par compensation du modulateur EO.
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Figure 4.l3z Suivi de la dérive du système de franges en fonction du temps

Durant les 8 heures et demi de I'expérience, la temffrature mesurée au voisinage du

modulateur a variée de 0,6 oC. La compensation de la dérive du signal a nécessitée une

tension continue totale de2450 V sur le modulateur.

Sachant que 400 V appliqués au modulateur entraîne une variation du chemin optique O. *,
L

il est possible d'en déduire que sans compensation, la modification du chemin optique aurait

été de I'ordre de 2 pm, soit une évolution de 3,3 pm par degré Celcius.

Cette dérive en fonction du temps peut être due à I'effet thermo-optique (Tableau 3. I

paragraphe 3.2) dans le cristal ( modulateur ou cristal étudié) ou bien à la déformation des

miroirs sous I'effet de la chaleur

Cette mesure prouve également que la technique utilisée permet de stabiliser un

interféromètre de Michelson. En effet, la compensation continue de la variation de chemin

optique permet de maintenir le système sur une même position pendant toute la joumée.
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Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopes Rh (BaTiOg et BCT)

L'addition du four dans le montage interférométrique nous permet de stabiliser la température

du cristal étudié mais pas du reste de I'interferomètre donc cette dérive continuera à être

observée.

4.2.2. Mesure des coeflicients EO rnz et rc à partir du banc Sénarmont

4.2.2.1. Mesure de r"

Pour mesurer le coefficient EO rc, nous déposons des électrodes en laque d'argent sur les

faces Z de l'échantillon à étudier. L'application d'un seul champ électrique alternatif

d'amplitude élevée est < dangereuse ) pour l'échantillon. En efïet, ce champ peut faciliter

I'apparition de domaines à 90" ou 180o, dont la pÉsence est préjudiciable à la mesure des

coefficients électro-optiques. Pour réduire le risque de < polydomainisation > on doit

maintenir la polarisation spontanée dans le même sens et la même direction en superposant

une tension continue Vo. à une tension alternative V* d'amplitude 200 V crête à crête et de

fréquence IKIIZ aux bornes de l'échantillon. Le montage optique est réglé pour travailler au

point de fonctionnement correspondant au minimum de transmission (figure 3.6). A ce point

de fonctionnement, le signal optique de sortie visualisé sur l'écran (signal modulé) a une

fréquence double par rapport au signal électrique appliqué au cristal (signal modulant).

Il est à noter que la moindre variation de température [M. Aillerie l99ll, se traduit par un

déplacement du point de fonctionnement et donc par une dissymétrie du signal modulé. Une

température stable de l'échantillon correspond donc à une stabilité et à une parfaite symétrie

des alternances du signal modulé.

La méthode Sénarmont consiste à relever I'amplitude crête à crête du signal modulé iee (2J, )

et I'intensité (I.* - I* ) au point de fonctionnement Mr (figure 3. 6) en fonction de I'angle de

l'analyseur et de la tension Voo appliquée.

Une propagation suivant I'axe Y et un champ appliqué suivant Z (montage r. indiqué sur la

figure 4.11) permet de mesurer reff: rc.
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Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopés Rh (BaTiO: et BCT)

Figure 4.14 z Configuration adoptée pour mesurer le coeffrcient r.

a) Résultats de r. à 1"d32,8 nm

Nous présentons sur la frgure 4.12le relevé de

I'intensité statique en fonction de l'angle de

électrique appliqué égale à I KHz.

0,0

I'intensité cr€te à crête i* (2J,) et celui de

l'analyseur pour une fréquence du champ

0,8
-o-2Ja

_._ Io

-200 -100 0 100 200
Angle de I'analyseur(o)

Figure 4. 15 : Mesure de r. à ?v:632,8 nm pour BaTiOj: Rh

I o,u
(t)
5
C)

E 0,4
\c)
(t)

E o.z
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Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopés Rh (BaTiO3 et BCT)

On remarque une parfaite symétrie des altemances du signal modulé témoin de la stabilité de

température pendant la mesure. D'après l'équation (3. l2), on trouve une valeur de r. égale à :

r " :90Pm lv

b) Résultats à L=850 nm

En utilisant la même méthode, nous déterminons r. à À : 850 nm (figure 4.13). En mesurant

[,n*, f,nin du signal L et de tension crête à crête de signal modulé 2Jr. Ontrouve :

r" = 42PmlY

cB
j

(l)
a
3(l)
É
tr
=

\(D

u)
É()

0,1

-r- f

.Jtr. -o- 2Jto
I

I
I

T

T

I

T
I

T
-r- -f ta
T T _ i
l t t

i?r ,
; : ' - T
l j r , -
l I r -
l t l - a j t
r _ t - r

-LJ r_L-t

0,1

0,0

0,

-200 -100 0 100 200
Angle de I'analyseur (o)

Figure 4.16 z Mesure de r. pour BaTiO:: Rh

On remarque une diminution de ce coeffrcient r. lorsque l'on passe de )u:632,8 nm (r" : 90

pm/V) à l":850 nm (r" :42,5 pm/V).

4.2.2.2.Mesure ilera2

a) Conditionsexpérimentales

Le champ appliqué, suivant la direction X, est la superposition aux bornes de l'échantillon,

d'une tension continue Vaç €t d'une tension alternative Vu" d'amplitude 200 V crête à crête et

de fréquence I kJIz. L'application d'un champ dans cette direction perpendiculaire à la
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Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux p

direction de polarisation peut facilement modifier l'état monodomaine du cristal par apparition

de domaine à 90". L'échantillon utilisé est resté monodomaine à la suite de ces mesures. Le

faisceau laser se propage dans le plan (Y Z), àwt angle 0 de direction Z (montage ra2 indiqué

sur la figure 4. l4).

Figure 4. 17 : Conliguration utilisée pour mesurer le coefficient raz

Le coefficient effectif est déduit à partir de l'équation (3.12 page 94) ceci pour chaque angle

0. L'angle interne a est déterminé à partir de I'angle 0 extérieur selon les lois de Descartes :

sin(O) = n"r sin(*)

ou

I I costo sin2o
n1u 

= 
,+=;:-- n:

Lors d'application d'un champ électrique suivant x ou y la biréfringence induite vaut :

^n(E) = -l/2n1ær.nEv

n3fiu =r{(u)rorsin2c

avec :

b) Résultats expérimentaux

Par la mesure des intensités maximales de la fonction de transfert Ir* et Imin et de I'intensité

du faisceau transmis ioo au point de fonctionnement Mr (figure 3. 6), nous déduisont un

coefficient effectif rer donné par l'équation (3.5) pour chaque angle interne o dans le plan
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Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopes Rh (BaTiO3 et BCT)

(Y,Z) puis nous traçons la courbe 16ç oll fonction de sin Qu).La figure 4.15 illustre le résultat

obtenu. La variation de r"6 avec sin(2a) est linéaire et la pente de la droite est proportionnelle

au coefficient électro-optique t42, sdvaleur vaut :

ro:- ='132+ 85Pm/V

0,04

0,03
r*=732 pmÆ

I

0,02

0.00' 
0,00 0,01 0,02 0,03

sin(2cr)

Figure 4. 18: Mesure derap

Ce résultat montre que le coefficient r42 ast plus faible dans le cas de BaTiOg : Rh par rapport

aux valeurs publiées pour le BaTiOr pur (r+z:1000 pm/V) à I:632,8 nm.

4.23. Analyse et discussion des résultats

4.2.3.1. Comparaison des résultats obtenus par les deux méthodes

A partir des valeurs de rrs et r:r obtenus par la méthode interféromètrique, il est possible de

calculer r. selon l'équation (2.20) et de le comparer avec la valeur r, mesuré par le montage

de Sénarmont à I KHz- L'ensemble des résultats est rappelé dans le tableau (4.6).

tr
A.

tr
q)

|{

0,01
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Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopés Rh (BaTiO3 et BCT)

13 ( pm A/) r13 ( pm A/)
r. calculé

( pm A/)

r. mesuré

( pm /V)

l":633 nm 108 15,4 91,9 90

î":850 nm 65,2 12,4 52 42

Tableau 4. 8: Comparaison entre les coefficients r, obtenus par les deux méthodes

pour BaTiO3 : Rh

On peut constater qu'il n'existe pas de dispersion aux basses fréquences. En effet les résultats

obtenus avec la technique statique (montage interferométrique) ou dynamique à la fréquence

I lùIz ( montage Sénarmont) sont identiques ( en tout cas l'écart ente les valeurs est compris

dans l'incertitude de mesure). Ces résultats confirment la faible valeur obtenue pour rc

mesurés par montage Sénarmont et permet de considérer que les valeurs de r13 et r33 mesurées

par interferométrie sont correctes. Ceci tend à démontrer la qualité de nos échantillons et la

maîtrise des procédures de mesures. En effet, I'automatisation complète du banc de mesure

permet des mesures rapides et donc de s'aftanchir des erreurs dues à des champs de charges

d'espace qui s'installent dans le cristal, ainsi que des erreurs dues à des variations de

paramètres physiques durant la mesure comme par exemple la température.

4.2.3.2. Tableau récapitulatif

Le tableau suivant résume I'ensemble des résultats des mesures pour BaTiO:: Rh ( N"1) ainsi

que celles provenant de la littérature pour BaTiOr pu.

Coefficient EO

(pm/V)

BaTiOr : Rh

(nos mesures )

BaTiO3 : pur

( Valeurs reportés de la littérature)

632.8 nm 85Onm 632,8 nm 850 nm

r33 (pm/V) 94 + 9,4 69,8 + 7 105 + l0 [ M. Zgonk94l 73lP. Jullien 921

r13 (pm / V) I4,9 + 1,5 r2,3 + 1,2 812 [M. Zgoilk94l 8,9 [ P. Jullien 92]

r. ( pmiV-)

( mesurés)
90+9 42+ 4,2 e0 [F. Abide2l

r+z 0m/V) 7r2 !71 230+23 1300 + 100 [ F. Abid 92] 1000 [P. Jullien 92]
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Tableau 4. 9: Valeurs des coefficients EO mesurées pour BaTiOs :Rh et BaTiOl pur à des

longueurs d'onde 632,8 nm et 850 nm

Les coefficients électro-optiques rl3, r33 et r. du BaTiOs:Rh restent comparables à ceux du

titanate de barnrm pur publiées antérieurement [M. Zgontkg4], [p. Abid 94] et [P. Jullien 92]

à deux longueurs d'onde. Les écarts avec les cristaux ne sont pas significatifs en ce concerne

les trois premiers coefficients électo-optiques. Les écarts remarqués peuvent être dus à de

nombreux facteurs tels que la preparation des échantillons, cristallogenèse. A I'opposé, le

coefficient ra2 €st deux fois plus élevé dans BaTiO3 que dans BaTiOr:Rh dans le visible et 4

fois plus fort dans BaTiOl que dans BaTiOt: Rh dans l'infrarouge

4.233. Analyse du comportement en fréquence du coefficient EO ra

Pour mesurer le coefficient EO en fonction de la fréquence à la longueur d'onde )':632,8 nm,

nous avons fait un balayage en fréquence du signal de modulation de I kHz à lMHz

correspondant à la limite des appareils de mesure à notre dispositions.

La Figure 4.16 rapporte le comportement du coeffrcient \2 ërr fonction de la fréquence de

modulation. On remarque que ce coefficient est pratiquement constant jusqu'à 200 kHz ; au

del4 on observe des pics correspondant aux résonances piézo-électriques. Le coefficient

électro-optique mesuré r42 ên,r:e I }Jlz et20} Hz est donc un coefficient libre rr i;r.
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Chapit'e JV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs doÉs Rh (BaTiOr et BCT)

100

80
1"F tnsin(2c)

ror=732 pm/V
6

tra'
È,t

2

lF lo4  105
Fréquence (Hz)

10u

Figure 4. 19 z Mesure de ra2 en fonction de la fréquence

4.3. Mesure des coefficients EO de BCT: Rh

Nous avons étudié le cristal du BCT dopé à 1000 ppm de rhodium. Le BCT : Rh appartenant

au même groupe ponctuel que le BaTiOr, ses tenseurs EO et PE sont donc les mêmes.

Les caractéristiques géométriques du cristal utilisé pour la mesure des coeffrcients rr: et r3

sont présentés ci-dessous.

Io: 5,5 mm

Ir:5,53 mm

L. :4 ,1  mm

Figure 4.20 z Caractéristiques des cristaux BCT : Rh utilisés lors des mesures des

Y
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Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopés Rh (BaTiOl et BCT)

Les différentes configurations expérimentales susceptibles d'être utilisées pour obtenir les

coefficients EO rr: of f33 Sont les mêmes que celles du BaTiOl : Rh.

Comme pour le cristal dopé rhodium, nous avons réalisé des mesures à diftrentes longueurs

d'onde (632,8 nm et 850 nm).

Le tableau (4.8) résume les différentes valeurs de la contribution piézo-électrique pour les

deux longueurs d'onde, en considérant les résultats du chapitre 3 (indices de réfraction et

coeffi cient piézo -élecrique pour B CT).

Eo ( pmA/) r t 3 1 3 3

?":632,8 ( nm) 8,75 8,94

l.:850 ( nm) 8,99 9,18

Tableau 4.];0: Valeurs des coefficients correctifs r' se rapportant à I'effet PE inverse

4.3.1.Résultats expérimentaux à l.=63218 nm

a) Mesure r13

Les conditions expérimentales permettant de mesurer rrr ( = r3 ) sont :

- Tension de247 V appliquée suivant Z

- Propagation du faisceau laser suivant X

- Polarisation selon Y

La figure 4.18 représente les courbes obtenus sur le cristal de réference BCT :Rh (N"3).

Le coefficient r13 déterminé par cette expression est :

r* =rrl*rir =#.,(q -v',)+4Pu,,
,,.o.,*Yt 

u\ u 
ni

L'écartde tension appliquée sur le modulateur ( figure 4.18) :

73,2V < Vi - V; <73,4V

La valeur moyenne obtenue de ce coefficient est égale à :

r iz  =21,8+8,75PmlY
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Chapitre W: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopés Rh (BaTiOl et BCT)

rr, = 2118 pm/V

a

r  v ' . (  v  
"= 

0v)
o v if Y 

"=247 
Y)

A+Bt

0 50 100 150 200 2s0

Temps (s)

Figure 4.21: Mesure r13

b) Mesure r33

La Figure 4.19 représente les courbes obtenus pour mesurer le coefftcient r33. Les conditions

expérimentales pour cette configuration sont :

- tension de247 V appliquée suivant Z

- propagation du faisceau laser suivant X

- polarisation selon Y

-40

-60

-80

^ -100

>" -l2o

-r40

-160
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Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopés Rh (BaTiOr et BCT)

300

200

100

0

> -100
-
'' -200

-300

rr, = 151 pmA/

t  v ' . (v" :ov)
.  v i fY.=247Y)

A+Bt

a

0 50 100 150 200 250 300

Temps (s)

Figure 4.222 Mesure r33 Pour BCT : Rh

Le coefficient r33 déterminé par cette expression est :

r:: =rJr*rj: =fr..(u; -v',)+*/u'

La figure 4.19 représente l'écart de tension appliquée sur le modulateur :

-s04v < v: -v; < -4slv

La valeur moyenne obtenue de ce coefficient est égale à :

rr = 151Pm/V

En tenant compte de dgr : -43 et n"= 2,35 (données de chapitre 3 pour le BCT), le coefficient

totale est :

\t = llz+ rsr : 151+ 8'9Pm/V

4.3.2. Résultats expérimentaux à À=850 nm

a) Mesure de r13

La figure 4.20 conespond à un exemple d'enregistrement obtenu sur le cristal de réference

BCT: Rh (N"3).
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IV: Effet électro-optique des cristarx p

Les conditions expérimentales permettant de mesurer rrr ( = r23 ) sont :

- Tension de 356 V appliquée suivant Z

- Propagation du faisceau laser suivant X

- Polarisation selon Y

300

200

100

0

- 100

-200

-300

0 100 200 300 400

Temps (Sec)

s00

Figure 4.23 : Mesure de rrr pour BCT :Rh

La figure 4.20 représente l'écart de tension appliquée sur le modulateur :

- s01v < v; - v; < -s50v

La valeur moyenne obtenue de ce coefiFrcient est égale à :

i  = 68,8+8,99Pm/V

b) Mesure de rsg

La figure 4.21 conespond à un exemple d'enregistrement obtenu sur le cristal de référence

BCT :Rh (N.3). Les conditions expérimentales permettant de mesurer r33 sorlt I

- tension de237 V appliquée suivantZ

- propagation du faisceau laser suivant X

- polarisation selon Y

t34
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Chapite IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopes Rh (BaTiO: et BCT)

40

0
-40
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a

r33  :  9014  pm/V
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A+B t
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Figure 4.24: Mesure de r33

L'écartde tension appliquée sur le modulateur est:

- 261,7V < Vj - V; < -247,6V

La valeur moyenne obtenue de ce coefficient est égale à:

rr, =90,4+9,lpm/V

4.3.3. Tableau récapitulatif

Le tableau 4.9 récapitule les valeurs des coefficients EO obtenus pour les deux longueurs

d'onde pour BCT dopé rhodium ainsi que les valeurs de BCT données par Kuper [C. Kuper

981àÀ :514 ,5nm

0 150 200 250 300

Temps (s)
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Chapitre IV: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopés Rh (BaTiOg et BCT)

Coeffrcients EO

(pm/V)

BCT: Rh BaTiOg : Rh BCT

( nos mesures ) (nos mesures)
C. Kuper

(e8)

850 nm 632,8nm 850 nm 632,8nllrr 514,5 nm

r33 ( pm/V ) 90,4 151 69,8 94 r40

r 13 (pm/V ) 68,8 21,5 12,3 r4,9 36

Tableau 4.ll z Valeurs des coefficients EO mesurées pour BCT: Rh comparées avec BCT

reportés dans la littérature

On conclut que les coeffrcients r13 êt r33 obtenus pour BCT : Rh sont très élevés comparés à

ceux obtenus pour BaTiOr : Rh et BCT pur.

La valeur du coefficient r13 dans BCT : Rh à 7u:632,8 nm paraît faible, notamment compte

tenu de la dispersion attendue des coefficients EO. Néanmoins cefie valeur n'est pas en

contradiction avec les résultats de Kuper qui donne sur BCT une valeur de 36 pm/V à

I:514,5 nm.

5. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons utilisé deux méthodes de caractérisation dif[erentes

(interferométrique et Sénarmont) pour mesurer séparément les coefficients élecfro-optiques

1r3,133,4 etr42 et étudier leurs variations avec la longueur d'onde du laser, la température et la

fréquence du champ électrique appliqué (dans le cas de ra2).

Ces résultats sont intéressants à deux titres, d'une part, ils ont permis de mettre en évidence les

différences qui existent entre le BaTiOr et son dérivé; d'autre par! ils apporten! pour la

première fois, les valeurs des coefficients EO pour les cristaux dopés rhodium @aTiO3 : Rh et

BCT: Rh). les points suivants sont à noter:

- Le dopage en rhodium ne semble pas affecter les coefficients t16,r33 et r, de manière notable.

Par contre la valeur du coefficientra2 se trouve considérablement diminuée d'un facteur 2 dans

le visible et d'un facteur 4 dans I'infrarouge.

- Le coefficient rrg est fortement dépendant de la température. Cette variation est comparable

à l'évolution de la constante diélectrique t33 er fonction de la température.
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Chapitre [V: Effet électro-optique des cristaux photoréfractifs dopés Rh (BaTiO3 et BCT)

- Les coefficients EO r13 et r33 pour BCT dopé rhodium ( BCT : Rh) sont élevés par rapport au

BaTiO:, BaTiOg : Rh et BCT pur. En effet, nous avons montré que les deux premiers

coefficients EO rrs et r:r sont élevés dans le BCT: Rh (rp :21 pmN, r33 : 151 pmA/ à

L:632,8nm et r13 : 68,8 pm/V, tzt:90,4 pmA/ à l,:850nm).
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Ce travail de thèse fournit des résultats nouveaux concernant l'influence du rhodium sur les

propriétés linéaires (absorption, indice de réfraction et constantes diélectriques) et les effets

électro-optiques des cristaux BaTiOg et BCT obtenus par la méthode de croissance TSSG.

L'étude expérimentale de ces cristaux dopés rhodium apporte des données précises sur

I'influence de ce dopant. Nous avons pu, par comparaison de nos résultats avec ceux reportés

dans la littérature sur des cristatx purs, tirer les conclusions suivantes:

- Le dopage au rhodium influence fortement le profil des spectres d'absorption. En effet, une

bande d'absorption bien marquée et large apparaît dans le visible (L:652 nm), pour les

spectres des cristaux dopés; on note aussi une anisotropie significative d'absorption entre les

coefficient d'absorption ordinaire (a) et extraordinaire (4").

- L'étude cartographique de I'absorptionà?t432,8 nm montre que la concentration de dopant

n'est pas homogène, ou bien que l'état de valence du rhodium n'est pas homogène.

- La mesure des coeffrcients de réflexion en fonction de l'angle d'incidence nous a permis de

déterminer les indices de réfraction de nos échantillons: nous avons pu consûater que le

rhodium affecte les valeurs des indices ordinaire et extraordinaire et la biréfringence pour

BaTiOl dopés rhodium par rapport au BaTiOl pur. Nous avons aussi relevé une diminution de

ces indices lorsque la longueur d'onde augmente.

Dans la partie dédiée à la caractérisation piézo-électrique et électro-optique des échantillons,

nous avons déterminé le coefficientpiézo-électrique drr et les coefficients électro-optiques:

- r13 et r33 €n utilisant un montage interferométrique.

- r, et r42 aî utilisant un montage Sénarmont.

Les résultats les plus marquants sont les suivants:

- Le dopage en rhodium ne modifie pas les coeffrcients électro-optiques r13, r33 ot lâ

combinaison de r13 et r33 appelée rr, par contre la valeur du coeffrcientra2 dépend fortement du

dopant.

- Les coefficients électro-optiques dépendent de la longueur d'onde, leurs valeurs décroissent

lorsque l'on passe du visible à?t:632,8 nm au proche infrarouge à l":850 nm.
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Conclusion générale

- Les coefficients d:r et r33 augmentent avec la température et les courbes obtenues ont la

même allure que celles de la constante diélectrique e:g. Un modèle simple nous a permis

d'expliquer qualitativement ces similitudes.

- La valeur du coeffrcient r" obtenue par les deux méthodes confirme la fiabilité des

procédures de mesure pour ces cristaux photoréfractifs.

En ce qui concerne les échantillons de BCT dopés rhodium, les valeurs obtenues sont

supérieures à celles obtenues pour BaTiOg pu. En efilet, nous avons montré que les

coeffrcients électro-optiques r13 et r33 sont plus élevés dans le BCT : Rh à l,:850 nm (r13 :

68,8 pm/V, t33 : 90,4 pmN) que dans le BaTiOl pw (rrr : 8,9 pmN, r3z: 73 pm/V). Les

valeurs trouvées en infrarouge sont largement suffisantes pour permettre des applications

intéressantes et efficaces dans I'infrarouge

Notre étude a montré que les propriétés optique dépendent fortement de la nature et de la

qualité des échantillons utilisés ( taux et type de dopage). En conséquence, on peut, par un

choix du matériau, de la températwe et de la longueur d'onde lumineuse, optimiser les

coefficients élecûo-optiques intervenant directement dans I'effet photoréfractifs qu'on

souhaite methe en application.

Pour les applications de type gyroscope à fibre optique à miroir à conjugaison de phase où les

matériarx doivent être actifs dans le domaine infrarouge, le BaTiOt dopés rhodium est ur bon

candidat. Cependant ce matériau présentant une transition de phase à 10"C, le rendant

inexploitable pour des utilisations industrielles visés, le dopage au calcium permet de déplacer

cette transition de phase vers les températures plus basses. Le dopage au calcium n'empêche

pas (au confaire) la potentialité d'utilisation du matériau. Il nous paraît donc important

d'étudier, dans I'avenir, les variations des coefficients EO pour BCT: Rh en fonction de la

température plus basse, en fonction de la fréquence et pour les autres configuration.
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Annexe A : Différentes contributions à I'effets photoréfractif

Cet annexe présente en détail les différentes contributions aux effets photoréfractives et

électrooptiques ainsi que les valeurs des ces dif[erentes phénomènes obtenus dans la

littératures pour le BaTiO3

A.1. Coefficients électro-optiques

Les propriétés optiques des cristaux peuvent être définies à partir de I'ellipsoïde des indices

ou indicatrice optique:

Boi.1X,X, = I (4. l)

avec B0 ii le tenseur d'imperméabilité pour un cristal sans champ appliqué et i, j, k les indices

de trois coordonnées cartésiennes (x, y, z). Sous I'action d'un champ électrique, il peut avoir à

la fois, en général, une variation de I'amplitude et de la direction des axes principaux du

tenseur. Les effets EO décrivant la relation entre cette perturbation de I'ellipsoïde des indices

ÂB;; et le champ électrique appliqué, elle s'écrit :

^Bij = nu - n0,1(O) = {i,rEr + R;l.krErEr

Avec :  i ,  j ,  k , l :1 ,2,3.

Bi.; : le tenseur d'imperméabilité en présence d'un champ électrique.

Er : kh" composante du champ électrique appliqué.

r;;,r : coefficient EO linéaires.

R1,n: coefficient EO quadratiques.

A.2. Coefficient élasto-optique ou photo-élastique

(A.2)

L'effet élasto-optique est défini coûlme étant la variation des Bij sous I'effet d'une

déformation mécanique S. Pour les cristaux, cet effet s'écrit sous la forme :

A. l



^(#), = rrgl,ru

ÂBu = PiirS. (A. 3)

où pi:,or est le coefficient du tenseur photo-élastique et S* le coefficient du tenseur

déformations. Pourtout (ij,k) € {1,...3} et ( m,n) € {1,...6} on a : P,* = P-

On définit également les constantes piézooptique lI,, :

(4.4)

où Ti;ru sont les composantes de la contrainte appliquée.

D'après la loi de Hooke généralisée I J.F. Nye 66] (pour les cristaux non piézo-électriques) on

a :

T. = ClpSr,L

où Csr sont les composantes du tenseur de rigidité-élastique.

(4. 5)

Le tenseur d'élasticité à champ élechique constant [SE i;ul en notations contractées et le

tenseur des constantes élastiques à champ électrique constant [CE Xd relient les déformations

[51.1] aux contraintes I Ti:] par les relations suivantes :

T,, = cf,"s* et s,, : SftrTr.r Qoi de Hooke) (A. 6)

Rappelons que [T1] et [Sn] sont s1métriques.

A.4. Propriétés tensorielles

Les tenseurs traduisant les différents effets physiques sont exprimés dans des systèmes d'axes

trirectangles (x,y,z) qui sont déduits à partir des axes cristallographiques. Le tableau suivant

rappelle les formes des tenseurs. Ces tenseurs sont habituellement représentés par des

matrices dans lesquelles les couples d'indice ij se contractent suivant la convention :

l1= xx+ 1 22=xy  -+2 33  =zz -+3

4.2



32=23=yz=zy+4 31  =  13  =xz=u. -+S 12 =21=xy=yx  -+6

Ces tenseurs pour un symétrie 4 mm sont présentés au tableau suivant :

Elecfooptique (rg,t)

00r*

00r r :

0  0  rzz

0 r+z 0

l c z  0  0

000

Elasto- optiqe (P-,)

ArRzE:0 00

RzÊrÊs  0  0  0

ÊrErÊr  0  0  0

0  0  0pu  0  0

0000pu0

0 0  0  0  0p56

Tenseur d'élasticité à champ électrique

constant [St lt.' t ]

si, s; si
si si, si
sl sl si
000

000

000

000

000

000

si loo
osLo
o osa

Tenseur des constantes élastiques à champ

électrique constant [C,:o,r 
t]

ci ci, ci,
cl, ci ci
ci, ci ci
000
000
000

000
000
000

cE*oo
ocÏ .0
o ocà

|-o o o o 4, tl
lo o o 4, o ol
lq,4,4,0 0 0l

Piézoélectrique inverse [d16]

€rs t]

0 0l
001

[o o o

lo 
0 0

Ler, €rr 9n

Piézoélectriques de contrainte [eç1i]

0

€rs

0

Tableau A. 1: Les diffërentes tenseurs pour BaTiO3

A.5. Différentes contributions au coefficient électro-optique

Les propriétés EO dépendent, en général, des paramètres physiques externes auxquels le

matériau est soumis; nous avons représenté dans la figure suivante les differentes

contributions, supposés de même signe, au coefficient EO linéaire r en fonction des

4.3



fréquences de modulation du champ électrique. Deux cas sont à considérer dans l'étude des

propriétés EO des cristaux :

cÛ
j

r r l

+.1

(l)

o
F

(l)

Q

1 0 0 l } t t Fréquence Hz

Figure A. 1: Différentes contributions, supposé de même signe à I'effet EO linéaire.

a) Etat libre

Lorsque les contraintes mécaniques sont nulles ou lorsque le champ électrique appliqué est

basse fréquence, le cristal est libre de se déformer par effet piézo-électrique inverse; les

coefficients EO correspondants sont les coefificients correspondants rr et Rr. I1 est important

de noter que les mesures EO sont généralement effectuées en présence d'un champ électrique

statique ou basse fréquence. Par conséquent, les coefficients mesurés sont alors rr et Rr et ils

intègrent les différentes contributions présentées ci-dessus. L'application d'un champ

électrique à un cristal a pour conséquence une modification de son ellipsoïde des indices; les

variations linéaires de celle -ci avec le champ appliqué sont décrites par I'effet EO linéaire qui

se traduit par l'équation :

(4 .8 )

r"
ïr"'

at f r'

ôV,) *  u("u) "  É 
rr i ; , r .En

A.4



rr ii,r : le coefficient EO total (obtenu à basse fréquence). Dans ce cas le cristal est libre de se

déformer. Si Srr" est la déformation du cristal dans la direction hn, l'équation (A. 8) peut

s'écrire sous la forme :

la variation de longueur

fréquence est noté drm,r

(A.e)

rt,;,u(ror,r,l,) : est appelé coeffrcient EO libre ou à contrainte constante.

Le temre }pJl correspondant à l'effet élasto-optique ou photo élastique à champ
âS* lr*

constant, c'est à dire à une variation de I'indice de réfraction due à la déformation du cristal.

Cet effet est représenté par la constante élasto-optique à champ électrique constant, notée pii,lm

,,To(',,c0.) = ËE " ffi|,_ + * Ë83.,

Le facteur ?=fu "o*"spond 
à l'effet piézo-électriques, c'est à dire à

ôEu

du cristal sous I'effet d'un champ électrique. Ce terme mesuré à basse

.  d B , , ( t r ) l  L ! . - -L'expression 
ffi1r,, 

caractérise I'effet EO du cristal dit bloqué ou à déformation

constante, cette contribution, notée 1;',r (or, co. ) est mesurée pour des fréquences supérieures à

celles des résonances acoustiques.

3

rt,.;,* (to'ro, ) ̂ , r'1,r(ol",ro, )t f npd*
I.n=l

(A. 10)

où pi;,rm tenseur photo élastiques et dl*tenseur piézo-électrique.

La deuxième terme correspondant à la contribution acoustiques qjo des coefficients EO lrri;,r)

b) Etat contraint

Lorsque le cristal est mécaniquement comprimé ou bien lorsque le champ électrique appliqué

est à haute fréquence (au delà des résonances piézo-électriques), le cristal ne peut pas se

4.5



déformer. On notera les coefiFrcients correspondants t' et ff.

Par un raisonnement similaire, le coefficient rs peut être écrit sous la forme :

qrL : tri *{- (A. il)

Le premier terme de l'équation (A. 1l) correspond à la contribution ionique r' et le second

terme correspond à la contribution électronique r'

Les différences ru : 1rr-rs), Ru = ( Rt-Rt) sont respectivement les contributions acoustiques

linéaires et quadratique du réseau; ces contributions disparaissent au delà des fréquences de

résonances piézo-électriques des échantillons qui peuvent se situer entre quelques dizaines de

kllz àquelques MHz suivant les géométries. Le tableau ci dessous présente les valeurs de ces

tenseurs pour BaTiOr utiles pour calculer la modulation d'indice de réfraction. Ces

coefficients ont été mesurés par Zgontk et collaborateurs [Zgoîrk9a].

Tenseur des

constantes

éIastiques à champ

électrique constant

Tenseur

élasto-optique

Tenseur

piezoélectrique

de contrainte

Tenseur

électro-optique

à déformation

nulle

Constantes

diélectrique à

déformation

nulle

C" rj;.; en l0ro Nm-2 Piikl E6; en C.m-2 rs;11en pm.\fl
"s 

il

CE tt:24,24 Prrn:0,49 e31ç-4,07 r t  l r 3 : 7 t'1 : 2174+ 108

CE nzz:12,80 Pzztt:0,105 ei63: lr8'7 rs 333 : 33 t t 3 3 : 5 6 + 3

CE ttfI2,23 P33rr:0,069 € l3 l  :35 ,53 rs a2: 600

CE nzfl4,77 Pnsz:0,73

CE ntz:5,49 Pzzsz:0,87

CE mz:12.01 Prr33:0.095

Tableau A. 2: Tenseurs du BaTiOl utiles pour calculer la modulation d'indices
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Annexe B : Protocole de mesure des indices de réfraction

Le présent annexe décrit le montage permettant la mesure des coeffrcients de réflexion en

fonction de I'angle d'incidence à partir de la théorie de Fresnel et appliquée sur les cristaux

uniaxes négatifs.

B.1. Dispositif expérimental, réglage et mesure

B.1.1. Banc expérimental

Le banc expérimental que nous avons utilisé est représenté sur la figure B. l.

polariseur

lame demi onde

Photo détecteur

Rotation du Photodétecteur (20)

Rotation du cristal (0)

Figure B. 1: Dispositif expérimental de la technique de mesure du coefficient de réflexion

Ce montage se compose des éléments suivants :

- Une sonrce laser (532 r:-rrr,632,8 nm et 850 nm)
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- Un polariseur et une lame demi onde pour orienter la polarisation aux différentes

configurations des coefficients de réflexion.

- Un micro trou et un photo-détecteur placé stn un bras angulairement orientales avec un

moteur pas à pas pour la positionner dans la direction exacte du faisceau et d'éliminer les

intensités parasites du cristal.

Le cristal est placé sur une tête goniométrique. Un système de 3 translations permet de régler

le cristal de façon optimale quel que soit son positionnement dans le support. En pratique,

l'échantillon doit être placé de façon à faire coincider le faisceau laser et le centre des trois

rotations du support (détails et explication plus loin). La rotation du cristal est commandée par

un moteur et permet de mesurer I'angle d'incidence 0i.

Par ailleurs, il est indispensable d'effectuer un réglage des trois axes aussi précisément que

possible: I'axe permettant la rotation de l'échantillon, I'axe de rotation du bras de mesure

portant la photodiode, et enfin I'axe matérialisé par le faisceau laser.

Les deux premiers axes coincident par construction même de I'ensemble mécanique.

Pour que I'axe matérialisé par le faisceau laser rencontre l'axe précédent, il faut positionner le

laser avant d'utiliser l'échantillon. En pratique, on utilise un micro trou placé à I'extrémité du

bras de mesure, on règle la position du laser de façon à ce qu'il traverse ce micro trou au

centre de gravité du porte échantillon, puis après rotation exacte de l80o du bras de mesure,

qu'il traverse cette fois ci le cristal, si le laser traverse le micro trou dans les deux cas, sans

modifier la direction du cristal, le faisceau est considéré comme étant parfaitement au centre

de rotation des systèmes.

8.1.2. Positionnement de l'échantillon

L'orientation du cristal doit être ajustée de façon à ce que la face d'entrée du cristal reste

verticale lors de la rotation du porte échantillon. L'intérêt de ce réglage consiste à conserver

I'ensemble du faisceau réfléchi dans le plan horizontal pendant la rotation de l'échantillon

autour de I'axe de rotation du système. Ce réglage peut être effectué grâce à I'intensité

réfléchie. Il suffrt d'ajuster le cristal de façon à obtenir le faisceau réfléchi dans le même plan

horizontal. Lorsque le réglage est terminé, on affine la position de la face d'entrée de

l'échantillon à l'aide des translations x, y, pou faire coihcider I'axe de rotation et la face

d'entrée du cristal. Le réglage de la translation x est particulièrement important, car il faut que

ce dernier soit situé sur I'axe de rotation du système pour ne pas modifier le point d'incidence
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sur le cristal. La façon la plus simple de s'en assurer, consiste à faire tourner le porte

échantillon d'un angle 0 et de vérifier que la mesure angulaire du faisceau réfléchi est le

double de cet angle. Ceci est réalisé avec précision en recherchant le maximum d'intensité du

faisceau réfléchi à travers une fente fine.

8.13. Principe de mesure

Le principe est de mesurer I'intensité réfléchie (Ir) en fonction de l'angle d'incidence. En

effet, lorsque le cristal est tourné d'un angle 0, le photodétecteur est quant à lui, tourné de 20

pour récupérer I'intensité réfléchie par le cristal. Cette intensité ayant été préalablement filtrée

par une fente (ce qui permet au photodétecteur de ne recevoir que le faisceau réfléchi). Les

rotations du cristal et du photodétecteur sont commandées par deux moteurs de rotation dans

le même bras afin d'avoir une mesure très précise. La précision de I'angle de rotation est de

0,01o. Le rapport des deux intensités permet de calculer les coefficients de réflexion

déterminés par la fonnule R(0,) = 
!, 0, est l'angle d'incidence du faisceau.
r0

8.2. Expressions théoriques du coefficient de réflexion

La technique de Fresnel est une technique fondée sur le principe de mesure des coefftcients de

réflexion . L'onde fondamentale peut être polarisée parallèlement au plan d'incidence (onde

l) ou bien perpendiculairement à ce dernier (onde J-) et que I'onde réfléchie garde

respectivement le même type de polarisation. En utilisant la propriété de continuité des

champs tangentiels, {E',H' } a U surface de séparation des milieux d'indice de réfraction nr

et n2, on peut déduire les amplitudes et les intensités des ondes réfléchies. Les coefficients de

réflexion en amplitude sont donnés par les formules classiques de Fresnel :

_- trr cos0, - n, cosO,
l ,  -  --  t r cosO,  +n rcosO,

,- nr cosO, - n, cos0,
,,,  - -
" t ,  cos0, + n, cos0,

(B. l )

(B.2)

En utilisant la loi de Snell-Descartes :

nr sinO, = nz sinQt
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Les coefficients de réflexion en intensité &r et Rt , rapports des intensités réfléchies pour les

deux états propres, sont égaux au carré des modules des coefficients en amplitude

correspondants, soit :

f t ,  = . '  - [n 'cosoo -n 'coset l t
L  L  

In , cos0 r  +n rcos0 , /

R,, = r,? - [n, 
coso' - n' coso' 

Ittt 't 
In, cosO, + n, cosO, /

Où 0t est I'angle d'incidence et ft l'angle de transmission du faisceau.

(8 .3)

En utilisant la loi de Snell-Descartes n,sin0, =nrsinOt, on pourrait déterminer I'angle

transmise par la relation :

o, = Arsin[ï""t,) (8.4)

En particulier, le coefficient de réflexion en intensité &/ s'annule pour trn angle d'incidence

particulier iu , appelé angle de Brewster tel que :

taniu = (B.s)

Alors que le coefficient Rl ne s'annule jamais.

La propagation des rayons lumineux dans un milieu anisotrope linéaire est détaillée au

paragraphe suivant. La lumière incidente est supposée polarisée TE !-) ou TM (/l). Deux cas

sont représentés suivant la direction de I'axe optique:

8.2.1. Milieux anisotropes uniaxes negatifs

Dans l'étude précédente, seule la propagation de la phase d'une onde électromagnétique plane

a été envisagée. Le but de ce paragraphe est d'étudier la propagation des rayons lumineux

dans un milieu anisotrope linéaire et d'analyser comment ces derniers se comportent lors de la

réfraction et de la réflexion. Pour chaque polarisation nous devons constuire à I'aide de la

surface des indices la marche des rayons ; on suppose en outre que I'indice de réfraction du

milieu isotrope est plus petit que le plus petit des indices tu et ne (n' et n" sont respectivement

rrz

nl
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les indices de réfractions ordinaire et extraordinaire du milieu 2), condition qui exclut la

possibilité de réflexion totale.

a) Axe optique perpendiculaire au plan d'incidence

Ce cas est représenté sur la figure B.2.Laconstruction est faite avec un milieu uniaxe négatif

c'est à dire n"(no, la lumière incidente est supposée polarisée TE (I) ou TM (//). Sauf en

incidence normale, ils existent deux rayons réfractés distincts R" et &. En incidence normale,

les deux rayons R" et R" sont confondus mais les deux ondes ordinaires et extraordinaires sont

distinctes.

M i l ieu isotrope optique

I ln"

Mi l ieu anisotrope Rzo

Figure B. 2 : Propagation des rayons lumineux dans un milieu anisotrope linéaire

Les rayons réfractés restent dans le plan d'incidence; les lois de Snell-Descartes s'appliquent

directement puisque I'indice de réfraction vu par les rayons lumineux ne dépend pas de la

direction de ceux-ci. Les angles ro et r" de réfraction pour le rayon ordinaire et extraordinaire

satisfont les relations suivantes :

n, sin0, = no sinro

n, sinO, = n" siflf"

En ce qui concerne les états de polarisation, deux cas sont présentés :

(8.6)

Axe

o

\  \  - " " " ' . - . . . -
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- L'onde extraordinaire est polarisée perpendiculairement au plan d'incidence (Rr 
"). 

Dans ce

cas le coefficient de réflexion donné par l'équation B. 3 devient :

R.,-" ='j = 
[ cos0, + n" cos0,

cosO, -necose,)
0 r )

- L'onde ordinaire est polarisée dans le plan d'incidence (&/"). L'expression du coefficient de

réflexion est donnée par :

(8 .7 )

(8 .8 )ft,, - = fcos 
o' - n" cos o' 

]'
"e  I cos0 ,  +nocos0 , /

b) Axe optique dans le plan d'incidence

Dans ce cas représenté sur la figure B. 3, la section (C") de la nappe extraordinaire est une

ellipse dont les axes sont l'axe optique et un axe perpendiculaire situé dans le plan

d'incidence. La construction des rayons ne pose pas de diffrcultés particulières car les points

de tangence sont dans le plan d'incidence. On constate de plus que même en incidence

normale, le rayon extraordinaire réfracté R* n'est pas normal au dioptre. Il est, d'autre part,

facile d'observer que pour deux rayons incidents symétriques par rapport à la normale au

dioptre, les rayons réfractés extraordinaires ne le sont pas. Il peut même ariver que le rayon

incident et le rayon R. soient du même côté de la normale que le rayon incident.
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- Faisceau incident
Faisceau extraordinaire

IWieu isoûope Axe Optique
llnl /u

IWlieu anisotope

ll+

Figure B. 3 : Propagation des rayons lumineux dans un milieu anisotrope linéaire

Les états de polarisation correspondant aux rayons ordinaire et extraordinaire dans cette

configurations sont :

- la direction de polarisation ordinaire est polarisé perpendiculairement au plan d'incidence

(Rl").

(B.e)

- la direction de polarisation extraordinaire est polarisé parallèlement au plan d'incidence

(R77.). L'indice w par cette configuration est I'indice extraordinaire nen qui dépend de l'indice

ordinaire et extraordinaire, déterminés par l'intersection de l'ellipsoide des indices avec le

planYZ, il sera" désormais, noté n"r. Le coefficient de réflexion dans ce cas est :

Rr.=[#=iffi)'

D - | ,cos0, 
-n"ucose, 

)tr\//e - 
t *te, ..t" *tq J

En utlisant les relations :

(B.10)
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Y - cos(e)
flefr

'  =sin(e)
Ieff

l'équation de I'ellipse dans le plan(Yz) est donnée par I'expression suivante :

y ' , t '  1- - { - - =  |) ) -
n;  n;

d'après (8. 11) et (B. l2), onobtient :

I cos'(O) , sin'(e)

tÉu=-T- ,t

0 + 0, = L uu"" Q I'angle de transmission du faisceau.

(B. l  l)

(8. 12)

(8. 13)

(B. 14)

(B. ls)

(8. 16)

D'après la loi de Descartes : n"u sin(0,): sin(O,)

avec 0; I'angle d' incidence du faisceau, l'équation (B. l3) devient :

, _ sin'(e,)
t  s in ' (e , ) , '  n3u

',; =;Ffo - 4

donc I'indice extraordinaire vu par la configuration R7, est donné par la relation:

I l"'
n_ = | ':" -"1;(q') 

|' ^e- l  
,  s in ' (e , )  |

I  r - - - - ; -  |

LN"J
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Annexe C: Description de la technique de mesure des coeflicients EO

Les coefficients EO sont reliés au retard de phase f(E) induit dans l'échantillon sous I'effet

d'un champ électrique appliqué. Une détermination expérimentale des coefficients EO se fait

en générale, par la mesure de ce déphasage. Differents montages expérimentaux sont basés sur

ce principe. On peut les classer en deux grandes catégories:

- Le montage interferométrique à deux ondes, où l'échantillon à étudier est inséré dans I'un

des deux bras de I'interferomètre. Ce montage a I'avantage de donner séparément les

coefficients EO directs.

- Le montage à une onde, basé sur la modulation de la polarisation du faisceau laser. Ce

demier permet de déterminer des coefficients EO combinés.

Cette annexe détaille le banc interferométrique de mesure des coefficients EO, le protocole de

mesure et les équations nécessaires au calcul des coefficients EO.

C.1. Principe de I'interféromètre de Michelson

Un interferomètre est un dispositif qui divise une onde incidente provenant d'une source en

deux ou plusieurs ondes, qui après avoir parcouru des chemins differents, se superposent en

donnant lieu à des phénomènes d'interférences.

Un des interftromètres les plus connus est celui de Michelson (Figure C.1).
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Figure C. I : Schéma de principe de I'interféromètre de Michelson

La source de lumière monochromatique, dite primaire, est partagée en deux rayons par une

séparatrice S qui est une lame à faces parallèles semi-réfléchissante inclinée de 45o par rapport

au faisceau incident.

Les trains d'ondes parcourant les deux bras de I'interféromètre présentent le même état de

polarisation pour des polarisations dans le plan ou perpendiculaires au plan d'incidence de S

et des miroirs.

La difiFerence de marche (ddm) entre les deux rayons est égale à la diftrence du chemin

optique (ôi) dans les deux bras et s'écrit :

Â : ôz - 6r:2t, (C. 1)

C.2.Protocole de mesure et expressions des différences de marche

Dans les expressions qui suivent, l'indice m se réÊre au modulateur alors que les termes sans

indices correspondent au cristal EO. Comme indique dans la chapire 4

La première étape consiste à obtenir des franges d'interferences par réglage des miroirs. Le

système de franges est immobile et la ddm est donnée par l'équation :

Lo =2ft+ L-(n- - l)- r(n - t)l (c.2)
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Où n, et n, L- et L sont respectivement les indices de réfraction, les longueurs de propagation

du modulateur et du cristal à étudier alors que 2e est la ddm entre les deux bras de

I' interféromètre "à vide".

- Une tension altemative est alors appliquée au modulateur et la forme du signal observé

dépend du positionnement de la fente par rapport aux franges.

L'application d'une tension continue au modulateur, modifie son indice via I'effet EO. Elle

permet d'ajuster la longueur du chemin optique dans un des bras jusqu'à atteindre une frange

sombre par visualisation du signal à la fréquence double sur l'écran de I'oscilloscope

schématisé ci-dessous (figure C.2).

!t surnndulateur

Ajustenentducheninoptique =

V surcristal
Variation d'indice et
ducheninoptique 1

Vj surnndulateur

Ajustenrnt du chenin optirlue =

Pos itionnenent sur Imin
Visualisation du signal à 2f :

\,AJ\,A,ry\ l,,^

Translation des fanges
Disparition du signal (2f) :

Retour à la position initiale du systène de
Êanges:

v\4,^'un6i;y14

Figure C.2zEtapes de mesure du coefficient électro-optique

Le doublement de fréquence est alors observé pour une tension Vi et la diftrence du marche

entre les deux bras de l'interféromètre est donnée par l'équation suivante:
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^ i =2fe+L-(n," -  1)* L,"an, '(EL) + ÂL.(Ei)(n, -  1)- r(n- t) (c.3)

Une tension continue V appliquée au cristal entraîne, de la même manière que pour le

modulateur, une modification du chemin optique. Celle-ci conduit à un déplacement du

système de franges et à une déformation voir une disparition du doublement de fréquence.

La position initiale (F0) est alors retrouvée par application d'une nouvelle tension

continue (V; ) sur le modulateur.

L'étatfinal du chemin optique est donné par l'égalité (C.4) suivante :

L, = \e +L ̂ (n- - l) + L. An. çel ) + ̂ L, 1el Xn- - t) - L{" - Ù - t^(q - ̂ L(r1(n - Ù (c.4)

Les états caractérisés par A; et Âr sont identiques car ils concernent la même frange sombre et

correspondent à la même difËrence de marche. En identifiant (C. 4) et (C. 3), on obtient

Les mesures des tensions du modulateur initiale et finale permettent d'accéder au rapport ci-

dessous :

l'égalité suivante :

1 ^ vr-v i  v I -v l  1 , -v  . . - -v
- a n 3 r  I  

' m  ' m  
+ ( n -  - l ) d . L " ,  ' m  ' m  - - l n ' r l - l + ( n - l ) d r -

2^ 'n 'm"m em 
\ - -m - / -m-m 

em 2  e  e

vj -v; =
-ï"',tT+ (n - r)dl:

- )o ' ^ r ^ * . (n ,  - l ) d .  
*

Le dénominateur de cette fraction est une constante liée au modulateur C- telle que :

.  L ^  .  T
c .  =  - n ' - t .  

*  
+2 (n^  - l ) d -  

*

L'égalité (C. 6) devient finalement :

9*rv: - v: ) = -ln'rll+ (n - l)dlI
2 \ r u ' r ' / 2 e g

(c.s)

(c.6)

(c.7)

(c.8)

r"  v
Avec -ln3rl,l : la variation de la longueur du chemin optique due à I'effet EO du cristal,

2e

V
(n-l)dl--: la variation de la longueur du chemin optique due à I'effet PE inverse du

e

cristal.

Le coefficient EO du cristal est alors obtenu par la relation :
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r = r* + 1'- --J-c- (vj - v- )+ 
2(n - 1) o (c. 9)

n r L V  
- m \ - m  m l  

n '

Le premier terme de cette égalité (r") sera appelé coefficient EO apparent alors que le second

(r') correspond à un facteur correctif provenant de I'effet PE inverse.

C.2.1. Constante du modulateur

Le dénominateur de I'expression précédente dépend uniquement des caractéristiques du

modulateur.

Il est possible d'évaluer ce terme en procédant de la manière suivante :

- On applique au modulateur une tension V.r afin de se placer sur une frange sombre. La

différence de marche est alors Âr.

- On déplace le système d'une frange par application d'une tension Vp2 et la diftrence de

marche devient Â2.

Le passage d'une frange sombre à une frange brillante correspond à une ddm a" I t
L

À
az-ar : ï  (c .  l0 )

z

La constante du modulateur est donnée par:

7 " r T
C =  -  =  -n3- r -  "^  +2çn.  -  l )d -  a- m  

2 ( Y ^ , - v . , )  " ' " ' e .  '  " ' 9 .

(c.11)

a) Constante du modulateur Cm à 632'8 nm

La figure C.3 représente un exemple d'enregistrement de tension appliquée sur le modulateur

lorsqu'on passe d'une frange sombre à une frange brillante
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Vd- V_r:480 V

C_:775 pm/V

0 100 200 300 400 500
temps (sec)

Figure C. 3 : Exemple d'enregistrement obtenu lors de la mesure de la constante

du modulateur à 632.8 nm

La différence entre les deux droites, obtenues par régression linéaire, permet de mesurer la

tension appliquée sur le modulateur lorsqu'on passe d'une frange brillante à une frange

sombre. Dans cette figure on obtient:

V-, - V,nr = 480V (C. 11)

Cette constante est calculée à partir de l'équation :

l , T T( _  = -= -n l r - " . +2 (n^ - l ) d -3=775pm/y  (C .12 )- m  
2 ( Y ^ ,  - V , , )  " " "  e m  

-  " ' € *

b) La constante de modulateur à I'infrarouge ( 850 nm )

La figure C.4 représente la mesure de constante de modulateur à 850 nm.
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V- -V-=532V
C^:794 pm/V

0 100 200 300 400 500

Temps (sec)

Figure C.4 : Exemple d'enregistrement obtenu lors de la mesure de la constante du

modulateur à 850 nm

Dans cette figure on obtient que :

V,z -V.r = 532V (C. 13)

La constante Cn' est calculée à partir de l'équation:

? " I Tc.  =,(v j ïJ=-nlr .  
i .  

2(n^ -  1)d.  
I  

=7e4pm tY (C. 14)

C.2.2 Calcul des incertitudes

L'incertitude relative du coefficient EO apparent, obtenue à partir de (C. 9), est donnée par :

4=4q*4%-*2#=*r4*+** (c.rs)
r '  d  C-  

-V; -v i  - r  
L  V

Âc' = 2 
ovo, 

. 2 lv' ' ainsi que oY ,orr, des erreurs de mesure indirectes car
c, v,z - v,nr v; - v; v

elles dépendent de I'observation du signal au doublement de fréquence.
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RESUME

Ce travail de thèse fournit des résultats nouveaux concernant I'influence du rhodium sur les
propriétés diélectriques optiques linéaires (absorption, indices de réfraction et) et non
linéaires (électro-optiques) des cristaux @aTiOr et Ba*Car-*TiOr) dopés rhodium. Les
spectres d'absorption dans BaTiOr:Rh font apparaître entre 400 nm et I100 nm trois larges
bandes centrées à 510 nm (Fe3*/a), 650 nm (Rh3*/a) et 820 nm (IUr4+/5). Une étude
originale des cristaux utilisés, par la mesure locale du coefficient d'absorption, met en
évidence une répartition inhomogène du dopant.
La détermination des coefficients électro-optiques est réalisée par une méthode statique
(interferométrie) et une méthode dynamique (Sénarmont). Sur la base de ces deux
méthodes, un ensemble de coeffrcients électro-optiques en fonction de la longueur d'onde
et la température est donné pour la première fois. Notre etude a permis de démontrer que
les propriétés photoréfractives du BaTiOr:Rh ( coefiicients électro-optiques élevés,
sensibilité proche infrarouge) sont préservées dans le dérivé Ba*CAr-*TiOr :Rh à
température ambiante et jusqu'à 50oC.

ABSTACTS

Thesis under consideration is dealing with some optical properties and the electrooptical
effect in barium titanate doped with rhodium BaTiO3:Rh and mixte barium calcium
titanate Ba"Car-*TiO: :Rh @CT:P.h). single crystals Main goal was to investigate
possibility of application of the doped BT as photorefractive and electrooptical crystal
working in infrared region and at low temperatures. Measurements done in range of 400-
1100 nm for the BaTiOr:Rh revealed three quite broad bands around 510 nm çFe3*/a), 650

"nq(*tong 
Rh3t4) and 820 nm (IUr4+/5) *à practically one band around 620 nm (iirong

Rh:-'+-, in case of BCT: Rh. Additional scanning of ordinary and extraordinary absorption
coeffÏcients clearly showed that the distribution of the absorption centres was not
homogenous. We determine the electrooptic coefiicients of rhodium doped BaTiOr
@aTiOr:Rh) and BCT: Rh in the visible and near IR wavelengths (633 nm and 850 nm
respectively). For this purpose two experimental set-up are used: an interferometric
assembly, which provides independently the rrr ând r3r coêfficients, and one wave
assembly based on Sénarmont set-up which gives the effective electrooptic coefiicient r"
andtqzcoefftcient. Coefficients of BCT: Rlq r13 and rrr save high values and show all the
interest of this new photorefractive material.

MOTS CLES:

Titanate de Baryum pur @aTiO3), dopés Rhodium @aTiOr: Rh) (matériau) et Titanate
mixte Barnrm-Calcium dopé Rhodium (Ba*Car_*TiOr: Rh) (matériau), spectres
d'absorption, indices de réfraction, constante diélectrique, électrooptiques (effet),
piézoéleeiques (effet), photoréfractifs (effet), longueur d'onde, température




