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Les développements importants de dispositifs de commutation temporelle et

spatiale de communication optique utilisant des matériaux sous la forme massique ou en

couches minces necessitent la connaissance parfaite de leurs propriétés électro-optiques. En

particulieq la variation de ces propriétés due à I'environnement (changement de

température, contrainte) ou leur dépendance en fonction de la fréquence du champ de

modulation ou de la longueur d'onde du champ optique sont d'importance première pour

l'étude des potentialités des matériaux électro-optiques en \rue d'application ou dans leur

mise en oeuwe à I'intérieur de dispositifs.

D'autre part, la compréhension des mécanismes physiques à I'origine des

propriétés électro-optiques ou de leur variation en fonction de paramètres doit permettre de

mieux envisager la recherche de nouveaux matériaux fonctionnels pour l'optique. Le

mémoire présenté ici s'inscrit dans cette problématique suite à des efforts récemment

entrepris par le laboratoire Matériaux Optiques à Propriétés Spécifiques du Centre Lorrain

d'Optique et Electronique des Solides afin de se doter de moyens performants de mesure

des coeffi cients électro-optiques.

Les coefficients électro-optiques ont été mesurés à I'aide d'une méthode

originale très précise mise au point au laboratoire par Mchel AILLERIE (méthode dite du

doublement de fréquence). Afin de déterminer la dépendance des coefficients dans une large

bande de fréquence, cette méthode a du être abandonnee pour une méthode moins précise

basée sur la detection du minimum d'intensité. Ces méthodes sont exposées dans le chapitre

3 après avoir brièvement rappelé des généralités concernant l'effet électro-optique (chapitre

l) dans les ferroélectriques en particulier (chapitre 2).

Les propriétés électro-optiques de trois composes ferroélectriques sont

envisagées ici : KDP, BaTiO3, PbTiO3.

Ces trois composes sont choisis pour les raisons et les étudps suivantes :



Les propriétés optiques et électro-optiques de ce matériau sont parfaitement

établies. De plus, elles ne semblent pas dépendre des conditions de préparation et sont

parfaitement reproductibles. Par conséquent, KDP apparait conrme une substance modèle

afin d'étudier I'influence de paramètres tels que la température et la fréquence du champ

électrique sur les valeurs des coefficients électro-optiques. Après avoir mesuré précisément

le coefficient 163 à température ambiante pour une fréquence de modulation de I kIIz, nous

étudions la variation de 163 ayec la température et la fréquence du champ de

modulation. Les contributions thermo-optique et élasto-optique qui souvent se

superposent à I'effet électro-optique wai sont ainsi déterminées.

- LE TITANATE DE BARYIIM BaTiO3 (cseprnn!)

Ce composé présente le coefEcient électro-optique le plus élevé déterminé à ce

jour. Contrairement à KDP, les propriétés électro-optiques de ce composé se sont

récemment avérées dépendre fortement de la nature et de la concentration de. dopant (en

particulier le fer) ou de sa réduction en orygène. Une méthode de mesure qui soit précise

s'avère spéciallement nécessaire pour étudier ces variations. Notre but est de déterminer les

coef6cients r42 er rc pour deux échantillons, l'un "pur", I'autre dopé au fer afin de

confirmer ou non les observations précédentes à I'aide d'une méthode originale.

On étudie également la dépendance de ces coefEcients en fonction de la

fréquence de modulation et de la température, au voisinage de I'ambiante'

Bien que présentant à température ambiante la même structure que BaTiO3,

pbTiO3 n'avait pas donné lieu à l'étude de ses propriétés électro-optiques. Il apparaît donc

intéressant de caractériser PbTiO3 et de compa^rer ses propriétés à celles de BaTiO3. Seul le

coef6cient rc a pu être déterminé pour PbTiO3. Cette étude a également nécessité la mesure

des propriétés diélectriques et électriques du composé.

Les résultats obtenus sont exploités et discutés afin d'en déduire des

caractéristiques essentielles intervenant à la fois dans la compréhension des mécanismes

physiques (par exemple les coefficients de polarisation-optique dans le cadre du modèle de

Wemple Didomenico) et dans I'utilisation des matériaux pour des apllications particulières

(es figures de mérite). (chapitre 7).
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CIIAPITRE I

L'objectif de ce chapitre est de présenter les phénomènes optiques lineaires et

non lineaireq en particulier les effets électro-optiques linéaire Pockels, et

quadratique Kerr. Nous montrors ennrite les différentes contributions aux effets

électro-optiques, leurs origines et leur comporternent en fonction de la tempérahrre

et de la frequence de modulation. Ceci permettera d'apporter les connaissances

nécessaires à l'interpretation des résultats experinentarx



Chap I-I

A. INTRODUCTION.

L'effet électro-optique résulte du couplage entre un champ électrique et un champ

optique. En d'autres termes, il décrit la variation de I'indice de réfraction d' un milieu sous

I'effet d'un champ électrique appliqué.

Les effets électro-optiques sont de deux tlpes:

- L'effet quadratique ou effet KER& observé en 1875 dans les liquides et les

verres, qui sont isotropes dans les conditions normales, et deviennent biréfringents lorsqu'on

leur applique un champ électrique. Ils ressemblent alors à des cristaux unia:<es dont I'axe

optique est parallèle à la direction du champ électrique. Cet effet est indépendant du sens du

champ électrique et aucune condition de symétrie n'est imposée au milieu ( eflet décrit par

un tenseur d'ordre quatre).

- Ueffet linéaire ou effet POCKELS (1894), observé indépendamment par Rôntgen

et Kundt en 1883 dans le quartz et la tourmaline. Cependant, ils I'ont attribué à une

déformation due au champ électrique, qui induit une variation d'indice de réfraction par effet

photo-élastique. Pockels, en 1894 démontra que le champ agit directement sur l'indice de

réfraction.

La decouverte du laser a permis de faire progresser considérablement l'étude de ces

effets, et leur a donné un grand nombre d'applications dans le domaine des

télécommunications et du traitement optique du signal.
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B. ELLIPSOIDE DES II\DICES.

La propagation d'une onde luminzuse dans gn milieu anisotrope est complètement

décrite par les équations de Mærwell. En effet si on porte sur la direction de polarisation de

I'onde dans le milieu considéré une longueur égête à n, qui représente I'indice de réfraction

que perçoit la vibration telle que:

n2 :X2 +Y2 +22

où X Y , et Z sont les projections de I'indice n suivant les trois directions principales l, 2, et

3,.les équations de Maxwell nous permettent d'aboutir à l'équation zuivante:

{Jlp-:1nf n', nl

nl, î2, et n3 sont les indices principau zuivant les directions l, 2 et 3.

C'est l'équation de I'ellipsoide des indices qui nous fournit toutes les propriétés

optiques du milieu biréfringent

L'ellipsoide des indices a généralement les trois ures de dimensions inégales (cas

des cristaux biares) qui sont les æres principaux du milieu. Il a la forme suivante:

Fieure I : Ellipsoïde des indices



Chap I-3

Pour une direction de propagation donnée (OP), I'intersection du plan d'onde avec

I'ellipsoide est une ellipse de demi a"xes OA et OB qui définissent les deux directions

principales de polarisation, et leurs longueurs sont les indices de réfraction ordinaire et

extraordinaire.

Dans les matériaux non linéaires, sous I'effet d'un champ électrique, les indices de

réfraction varient par effet électro-optique. Il s'ensuit alors une déformation de I'ellipsoÏde

des indices (variations dimensionnelles etl ou rotationnelles).

Pour faciliter la recherche géométrique des nouveaux indices et des a:<eS principaux

de I'ellipsoide des indices, on décrit les variations des éléments du tenseur d'imperméabilité

|  (  1 ) '
B r ,  : l : l  -  |

"  tu  l .nu /

en fonction des composantes du champ appliqué pour définir les coefficients électro-

optiques:

*u :o[+)' = frukEt + IRudEkE, ( l )

où rilp et \;p sont respectivement les coefficients électro-optiques linéaire et

quadratique.

L'effet électro-optique peut être également défini en fonction de la variation des

indices de réfraction due à une polarisation induite dans le matériau. Ceci se traduit par les

formules:

^[+)' : Ir**. + f,suoP,,P,
(2)

OPTIOUES.

où f;;p et gijkl sont respectivement les coefEcients optiques de polarisatiorg
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linéaire et quadratique. Pp est la polarisation induite dans le cristal dans la direction k.

Puisque le champ Ë et h polarisation F sont liés par le tenseur de susceptibilité

diélectrique, les coefficients ri;p et Rrjt1 sont reliés aux coefEcients filk et gijftlr dans le

système d'ores principaux du cristal par les relations:

P. . =tn (e. -1)E*

111 :to (e. -1)fu1 +

Ruo :ei (e* -1)(e, -l)Bun

où eg, eU ( e, ) sont respectivement les permittivités diélectriques du vide, et du

milieu dans la direction k ( I ).

L'effet électro-optique est un effet optique non linéaire: il est traduit par un tenseur

de susceptibilté dont les termes dépendent du champ électrique appliqué. Leb coefficients

électro-optiques linéaire et quadratique, sont reliés aux coefficients non linéaires de

zusceptibilité diélectrique. Aussi nous essayons de faire un bref rappel de I'optique non

linéaire pour expliquer cet effet.

D. ELEMENTS D'OPTIOUE NON LINEAIRE.

Le calcul des indices de réfraction zuivant les directions de propagation et de

polarisation données, est directement lié au tenseur de permittivité diélectrique qui peut être

déduit du calcul de la polarisation F du *ili.,, qui s' ecrit :

(3)

F=eolÈ=€o(t - r )Ë

P, =eoxuE, :80(eu -ôu)E,

og ï,rj sont les éléments du tenseur de susceptibilité diélectriqu"T, 
"t 

I est la matrice

identité. ôU est le synrbole de Kronecker.

Pour des champs relativement intenses, les éléments du tenseur susceptibilité

varieÉ avec le champ électrique, on ecrit alors:

(4)



*  
=*u(E)Er

Les 1;;@) peuvent être développés en puissances de E, la relation (5) devient alors:

* 
:rf;,", +(xf,?E.,)n" +(x[',lE,E")E, r.....

Les E, désignent les jémes composantes de tous les champs électriques (statiques, ou
t

associés à une onde lumineuse) intéragissants dans le milieq et ont généralement la forme

suivante:

n, :|[r.,. (co , )Exp( .i<o,t) +er, ( -r,r ' )Exp( .i( <'r 't))]

avec eio ( -o.. ) est le complexe conjugué de ep (,o 
" )

Il apparait alors dans l'équation (6) des termes en (Da et des termes somme et

diffërence tto, *ro conséquence des produits E EUEr..roù {Du est la pulsation du

champ Eg, qui donnent lieu à des polarisations induites aux mêmes fréquences, et à des

phénomènes optiques telles que la rectification optiçe, la génération de seconde ou

troisième harmonique.

Si on note coy la fréquence de la polarisation induite avec {D1= ;!o' torp"" ,

l'équation (6) peut être réécrite de la façon zuivante:

ry :x[i, (or, )n,, (co, ) +x[r|] (co r, lo, i lll p )8, (o. )E. (co u ) r
€ o

xfrtJ (, 7, Je .. i fu p i lp, )E, (co,. )E. (o p )Er (or r ) *""'

avec /n)g;h.(o?, lct,,;lctp;t...) la nrsceptibilité diélectrique non linéùe d' ordre n à la

fréquence ,"f = *<rro tolp t ...

Chap I-5

(s)

(6)

(7)

(8)

- Au premier ordre, l'élément ij du tense;ur de zusceptibilité diélectrique totaie



s'écrit:

'xx (r, I :139 :xfi'(o,, )
eo ôE, (co., ) 

^u

x$)(rr) est la susceptibilité diélectrique linéaire

réfraction linéaire et sa dispersion par:

ntu (cr, ) :xfrt '(co, ) *1

qui permet de
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(e)

calculer l'indice de

(10)

Au second ordre on a:

'xu {r, ) =+ffi =x[i'('o, ) +x[? (co, , Jo,, i le p )E* (<o p ) ( l  l )

On retrouve alors dans le second membre de cette égahté le terme linéaire,

Xff) (co, ) = oi (or, ) -l , et une contribution dépendante du champ EU(<op):

ô '1u  (o l ,  ) A2P,  (co,  ) : x [ , ' J (o r , t to ' i1 l lp ) (r2)
ôE. (co p ) eo ôE,, (ar, )ôEr (o e )

x[,'J t, 7 , Jr,l, i lp p)est la susceptibilité non linéaire d'ordre 2, qui montre une dépendance

en G)c, et orp.

Dans la cas où {Dp est une radiofréquence alors que co., est une fréquence optique

( rp .. coo ), la réponse non linéaire s'effectue à une fréquence optique @T = toroet

on peut ecrire:



x[i] (, 7, Jll o i lll e ) 
:x['] (co r,<,r p )

'xu (, , ) =xl,? (<o,, ) +x['i (a ,,u p )Er (or p ) *

xf,? t" 7, ùr,i fu pi ls, 
" 
)8.(,0 u )E, (co e )

= (oi (co, ) -1) +ô(ni (or, ) -r)
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( l  3)

fréquence or" due au champ EU(cop): C'est le processus de modulation électro-optique, ou

effet Pockels. Le champ - t"l ) est dit porteuse optique à la fréquence coo, et

le champ EO(cop) (rp .. coo) est le champ de modulation à la fréquence arp dite fréquence

de modulation. 1['] (o r ra p ) dépend aussi bien de oo que de tp, * d'autres termes de la

longueur d'onde du Laser et de la fréquence de modulation.

D.2. EFFET ELECTRO-OPTIOUE OUADRATIOUE

Si on revient à I'equation (8), le développement jusquà l'ordre 3 permet d'écrire la

susceptibilité totale sous la forme:

x[tJ tr r,cd p )Er (<,l e ) est la contributiorL non lineaire à la la susceptibilité à la

'xu 
{r, ) =xfr? (o , ) +xfr? (co, ,to p )Er (co o ) *

x[? (r7, Je, i  le pi  ù,,  )E. ( ,0 u)Er (are )

On retrouve le terme linéaire x$)(cor): oi(cor) -l , la contribution

linéaire d' ordre 2 responsable de l'effet électro-optique Pockels, et une contribution

linéùe d'ordre 3 et qui est proportionnelle au carré du champ électrique.

E;(oo) ( oro

(14)

ô2 txu (co .  )

ôEn (<'r e )ôffi 
:t[i3 (co 

" 
Jo'; le' P ; ls' e )

C'est la susceptibilité non lineaire d'ordre 3, qui montre elle urssi une dispersion due aux

fréquences tI , to , @g , et o6 et qui est responsable des phénomènes optiques comme

la génération de la troisième harmoniqug l'autofocalisation, Iabsorption à deux photons ....
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De la même manière, si cop, et cog sont des radiofréquences et <rlo est une

fréquence optiqug'et puisque ,I= * ,oL ,g + or0, d'où <,rr= oro, le processus observé

est un effet électro-optique quadratique, ou effet KERR qui généralement ne peut être

observé clairement qu'en absence da I'effet Pockels ( dans les cristaux centrosymètriques).

On peut écrire dans ce cas:

' xx(co,  )  =  x [?( .o ,  )  +  x f t t r ] (c , r r ,  fu . . i  fup i  fur )En(< ' ru)Er(coe)

= (ri (or, ) -r) + ô (n'u (or î ) 
-r)

Cette équation met en évidence une contribution à la susceptibilité à la fréquence

ûr?, proportionnelle au carré du champ de modulation EU(op) Cette contribution dépend de

la fréquence optique @d = ar, et de la fréquence de modulation c'tp (= ag)

DIELECTRIOUE.

Les coefficients électro-optiques, linéaire

coefficients non linéaires de susceptibilité diélectrique.

et 13, on a:

( l  5)

et quadratique, sont reliés aux

En effet considérons les équations I

ônfi (or, ) =x[,ti (<,r, ,co u )E. (co o )

.( r ' \tlffiJ :t* (, 
"co u )E" (co' )

on en déduit:

ônu (co ) =t xf,tJ (or, ,o p )E,. (ar o )
nu  (c l ,  )

= - j r i  (co, )rur (co r,<o p )E* (co, )
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d'où:

rur. (co, ,co p ) =
x['J tt, ,or p )

nl (ar, )

De la même façoq pour les coefficients

équations I et 18, nous aurons:

(16)

quadratiques,si nous considérons les

Considérons une porteuse optique E(olO) à la fréquence ût0 qui traverse un

matériau non linéaire schématisé par deux systèmes indépendants: un€ charge électronique

polarisable avec un déplacement q situee dans un réseau rigide, et un réseau polaire de

charge Z et de déplacement Q. Le champ de modulation E(cog) induit deux polarisations

dans chaque système, et donc deux contributions indépendantes à la susceptibilité

diélectrique optique:

Ru,a (c,r, ,<0 p ) = :[tJ (" t ' ' u )'

n [  (or ,  )

ôxu(r" )  ôxu(r" ) )  ôQ ,  ôx, l ( r . ) ' l
t  o -  

- i - T r

ôE(<o-)  AQ , /u1, -y=oôE(co-)  ôE(ro. ) /o=o

(17)

(l 8)

- Le terme h,('']l est d'origine purement électronique, dû à la variation de la- 
ôE(co.' ) /o=o

polarisabilité électronique provoquée par I'interaction directe entre E(co6) et Z quand Q :

0.

- Le terme 
'*î9"') 

.4 e$ dû au changement de la polarisabilité optique- !w rwr'rv 
aQ ,lr1".pe 

'ôE(ol 
. )

DE I-/I PORTEUSE . ET DU CIAMP DE MODUI}ITION.
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causé par le déplacement des ions du réseau sous I'effet de E(co.) .

Cependant les matériaux non linéaires sont généralement piézoélectriques pines

and Glass lg77l, et au dessous des fréquences de résonances piézoélectriques, le cristal est

libre de se déformer. Le champ de modulation induit alors une déformation supplémentaire

par effet piézoélectrique inverse. Nous aurons alors:

( le)

ou:

ôIU,('".)l 
obtenu pour une déformation constante, représente la relation 18 décrite

ôE(co - ) ,/r_=n

auparavant..

S,- est la déformation induite, par le champ électrique par effet piézo-élearique, et qui

s'écrit Slm = ùmtEL ou sous la forme tensorielle 3:-C É, où i est le tenseur des

coeffi cients piézoélectriques

ôx=u=(" )l 
représente l'effet élasto-optique.

ôS.- )4o-yo

Pour montrer la dispersion en fréquence de modulation du coefficient électro-

optique rijk on exprime la relation entre la variation de l'imperméabilité, et celle de la

susceptibilité diélectrique.

Nous avons :



r ) '

xf)(,o, ) = ni(r, ) -1 , et 
"u 

=* 
1+,J

et utilisant la relation :

?xu :4"; =n:'a( Il :-ianu"u-[' i J
nous écrirons la relation 19 sous la forme:

ôBu(co.)  _ônu(co") l  .  ôS,-  ,ôBu(co.) l
ôE. (co - )  ôS- , / r . 1 , -p -o  ôE . ( ro . )  ôE- (co - ) , / r -=o

ô8,, (ar - ))
Le terme 

-trJ4(o.)=o 
correspond à I'effet élasto-optique, et est décrit par le

tenseur i d", coefficients élasto-optiques. L'equation 19 devient:

ôBu(co") =p,1,-(co,)d-., l*riî ' l l
ô E . ( c o , o )  

u ' E \  o '  u r  
ô 8 . ( c o . ) / * = o

Or

?"u( ' "1 : r , i * ( ror@-)
ôEn (c.r - )

où rf* (or n ,c,r. ) est le coefEcient électro-optique du cristal libre de se déformer. soit:

Chap I-11

(20)

où:

- Pfh (0, 
" )d.. est la contribution piézo-optique à leffet électro-optique.
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93t j'" I I est le coefficient électro-optique à déformation constante ou nulle, et
ôE* (ol - ),/r_=n

qui est noté rir ('exposant s indiquant la déformation constante). Le coefficient rin est

souvent appelé coefficient électro-optique primaire, par opposition à I'effet électro-optique

secondaire provenant de la contribution piézo-optique( l€r terme de l'équation 20).

En utilisant la relation 18, nous pouvons écrire le coefficient électro-optique .,iu

sous la forme

.  aBu(o" ) )  dQr  
,oBu(co. ) )ri1(<l o r@ n ) :-de" 

,/r"1o-;=o dEk (û, J 
' 
ù* (, - ),/o,=o

ori:

(2r)

- o"1l'') 
I . correspond à l'effet de la polarisation ionique dû à la déformation du

dQr. ,/*ar-r=n

réseau exprimé par afrr (or. ) (à champ constant). Les éléments du tenseur I peuvent être

liés aux coefEcients électro-optiques f;;t, et à I'activité Raman du mode de vibration du

réseau considéré [Fontana et al 1989].

- .=09* . est la réponse du réseau à l'application d'un champ électrique E, (r. ) Cette
dE. (o - )

réponse est inversement proportionnelle à ol2 -,'t!, dont les résonances sont les modes de

vibration.

- t3t 1''l I correspond à teffet électro-optique aux fréquences électroniques, pour
dE,. (ar. ),/o.=,

lesquelles le réseau ne peut se déformer (Q=0). Le coefficient électro-optique associé à cet

effet est noté r,i., et peut être fourni par les mesures de SHG.

Nous pouvom réecrire la relation 2l sous la forme:
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rin (<o n ,@ - ) ="Ë. tr. l. o"fr; 
+{. (co .,@ - )

puis la relation 20 sous

r,!,. (,rr e ,@ - ) :nin (co o ,ar. I *PuEr- (co. )d1'".

= P["u" (<,r " )d-. +r*in (co o f o n ) +"ut* (r. ).e;fr;

L'analyse du comportement du coefficient électro-optique Pockels 
",Ïu "n 

fonction

de la fréquence de modulation peut être réalisee en considérant le domaine de fréquence

dans lequel se situe la fréquence de modulation olm Jlusieurs cas se présentent:

@m ( oa : ( co6: Fréquence de résonances acoustiques): Le cristal est libre de se déformer,

ainsi toutes les contributions à I'effet électro-optique existent, d'où:

r,jn (co o r@ m ) :ti* (co o r<,r,o ) +P,lo (ol. )d,-.
= 

"ui 
(co o rco - ; *rir (co. ro - )

@a < om < oo I ( coo Frequences de résonances optiques): Dans ce cas le cristal n'est plus

libre de se déformer: il estp bloqué. Ueffet piézo-optique ne contribue plus à leffet électro-

optique: le coefficient mesuré dans ce domaine de frequence est ri*

rir (co o r@ m ) = .ûr. (co o ror. ) +.;. (<,r. ror. )

@o ( ol- : Dans ce domaine de fréquenoes, setrls les électrons sont susceptibles de se

déplacer par rapport à leurs positions d' equilibre et contribuent ainsi à l'effet électro-

optique: seule la composante r,i. subsiste.

Cette analyse peut être illustrée schématiquement par la figure 3 suivante:
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I lo4 los lorz 1016
FrÉquance dc ræduluion (Hz)

Fieure 3 : Comportement en frequence du coefficient électro-optique linéaire: les

diférentes contributions sont supposées avoir le même signe.

r,s= 1o ç1e
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CIHPITRE II

Dans ce chapitre nous présenteroilr le formalisme des effets électro-optiques

proposé pa^r wemple et Didomenico (1969), spécifique aux composes

fenoélectriques, et plus precisement aux oxydes perovskites ABo3. Nous

présenterons les equations qui régissent I'etret électo-optique dans ces composég

et les ocpressions des diftrentes contributions à letret électro-optique. Ce modèle

sera appliqué au PbTiO3 pour montrer savalidité pour se composé.
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Selon le modèle proposé par Didomenico et Wemple [969], I'effet électro-optique

linéaire dans la phase fenoélectrique peut être exprimé en fonction de l'effet électro-optique

quadratique dans la phase paraélectrique induit par une polarisation. L'effet électro-optique

quadratique s'écrit en fonction de la polarisation:

( r ) '
*' :o[.çJ : psuoPrP' ( l )

où gijkl sont les coefficients de polarisation-optiques, P1 et Pt sont les polarisations

électriques induites selon les directions k a l.

Dans la phase ferroélectrique, la polarisation le long d'une direction k donnee s'écrit:

P" =F* +ôP,,

où P1 est la polarisation spontanee due à la transition de la phase paraélectrique à la

phase fenoélectrique, et ôPp est la polarisation induite par un charp électrique.

En remplaçant l'équation 2 dans l, et en se limitant au premier ordre du

développement, nous pouvons ecrire:

(2)
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(3)^[+)'= 
ttu"F.F, 

+z f,su,or,ôrn

la polarisation spontanée à la transition paraélectrique-ferroélectrique. Il est a noter que les

coefficients gijkl sont ceux de la phase paraélectrique, centrosymètrique.

Si la polarisation spontanée est suivant une direction principale k (Ps=P*), la variation

de I'imperméabilité (equation 3) s'écrit:

Le terme Igu"F.-B correspond à la variation d'imperméabilité due à I'apparition de
H

) '

:gx*F.'+2-& Igu"ôP,
I

(4)

est la biréfringence induite par la polarisation spontanée, dans la phase

fenoélectrique, et 2-& 
Pgu"ôB 

est la biréfringence induite par la variation ôP, de la

polarisation du matériau par effet électro-optique.

Or, comme l'effet électro-optique linéaire dans la phase ferroélectrique est défini par:

/ , \ 2

^[.".,| = Eru'ôP' (s)

la comparaison des relations 4 et 5 nous permet d'ecrire:

fxl =2BxuPr

où f;;t sont les coefEcients linéaires de polarisation-optique dans la phase ferroélectrique,

avec la polarisation spontanée P, = PK Les coefEcients trr* sont les éléments du tenseur

des coefficients quadratiques polarisation-optique dans la phase paraélectrique, qui

obéissent aux opérations de symétrie de la phase ferroélectrique.

^[+
o1i BuoF*',

(6)
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Ces équations sont valables aussi bien pour les coefficients libres que bloqués

respectivement pour des frequences de modulation basses ou élevees @F ou ÉIF), et

donnent une estimation de I'effet électro-optique linéaire qù d-t la phase ferroélectrique

en fonction de I'effet quadratique (gûH) , dans la phase paraélectrique.

Ce modèle est valable dans le cas où la transition de phase est due à la variation d'un

seul paramètre externe au milieu, généralement la température, et fait apparaître une

polarisation spontanée, en gardant tous les autres parametres constants.

Or, en général, une variation de température dens les composés ferroélectriques

provoque une déformation de la maille crista[ine, et une variation des composantes de la

polarisation. Sachant que tous les composes ferroélectiques sont piéznélectiques et élasto-

optiques, les composantes de I'imperméabilité se dweloppent sous la forme:

dBu : 
tru,r,.P, .p#)(- ffot (7)

or.1 -ABu- représente le tenseur des coefficients élasto-optiques i Gi.'.), qui a la même
ôX.-

forme que le tenseur G. 
ffOf 

est la contribution de l'effet tlermo-optique, et X6 est la

déformation induite dans la direction hn par la variation de la température, qui s'ecrit:

t  - ô L *...- _ 
Lt-

où h- est la longueur initiale dans la direction lm , ôL est la variation de la longueur L due

à la variation de la température. Nous écrivons la déformation sous la forme:
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*,-:*kut=o-ôr

cr1. €st le coefficient de dilatation (ou expansion) thermique dans la direction lm.

Une autre contribution à la déformation est due à la polarisation induite, ceci par effet

d'électrostriction. La déformation induite dans le matériau est écrite sous la forme finale:

Xl- :c-ôT+ 
f,Qr-*P"P,

o1 Qh oo *nt les éléments du tenseut fr d'électrostrictiorl tenseur d'ordre 4 ( de même

forme que le tenseur Ë).

La relation 7 peut être écrite sous la forme

dBu : ._[su-p,p- * -Eou- (arôT+ EQ,-*P.P" ) ffot 
(8)

ln ttr no

ou en utilisant la notation de Voigt (indices réduits):

r j : k  l l  :  I
22=  2
33= 3
13  =31 :4
23 :32 :5
12=21:6

dB, :BuP,& +pu (arôT+Q,.P,,P' l SOf

Bu *puQr. est le terme dû à I'effet électro-optique, qui englobe:

- L'effet électro-optique rnai (primaire), decrit par le terme Bn , les coefficients gu

sont notés dans ce cas .gil

- L'effet électro-optique secondaire décrit par le terme, plQs et qui correspond à la
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contribution piézo-optique. Cette contribution disparaît pour des fréquences de modulation

supérieures (au moins aux fréquences acoustiques). L'effet électro-optique global est décrit

alors par les coefficients électro-optiques gi qui s'écrivent:

gi :g'u *PuQr.

91Ut est la contribution thermo-optique à la variation de fimperméabilité, et donc à la
ôT

biréfringence du milieu.

pucrrôT est une contribution élasto-optique à la biréfringence du milieu; la déformation

dans ce cas est induite par la variation de la température, par effet de dilatation thermique:

c'est la contribution thermo-élastique.
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Nous nous intéresserons à deux éléments de la famille des perovskites: le Titanate de

Barnrm BaTiO3, et le Titanate de Plomb PbTiO3.

Dans leurs phases paraélectriques, les deux composés présentent la structure cubique

de symétrie m3m, et le tenseur des coefficients électro-optiques quadratiques de

polarisation dans cette phase est:

Eu
.Eu

Dans la phase fenoélectrique, le tenseur des coefficients électro-optiques linéaires de

polarisation est:

. f,,

. fÉ

' fil

, : :

Si nous considérons la relation 8 sous sa forme tensorielle, dans le cas dbn composé

perovskitg nous aurorut:

fg,,  En En '
I
| 8 r z  8n  En
I

3 -l 8rz 8n 8rr

l . .Eu
l.
I
L.

,1,
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ô8,

ôB,

ôB,

ôBn

ôB,

ôBt

ôBt

8rr

Ep

En

ê4

En En

8rr En

t': t:'

' ' lft't'
' ' ll PrP,
' ' ll t't'' ' ll t"'

Eu . ll &t,
. g..lL&P'

E 4

Prr Prz

Prz Prr

o: o:'

Pu

Prz

Prr

: 
0."

xl
x2
x!
x.
x5
x6

olr

d ,

d 3

d a

c 5

d ,6

Ps

ô8,
AT
ô8,
AT

ôBt

AT
ôBn
ôT

ôBt

AT
ôBo

AT

Si nous ne considérons que les eflets dûs à l'apparition de la polarisation spontanée

suivant I'ane 3, nous pouvons déduire les variations des indices principaux ny\et % par:

ô8, =ô8, :t[+)='[+):8,,P,,

:'(+) =8,,P,'
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soit:

ôn, :ôn, :ôro :(*)r,,"ttt

ôn, :ôn, =(*)r,,.trt

La transition vers la phase fenoélectrique est accompagné d'une distorsion suivant

I'a:<e 3, dans le cas où le matériau est fortement piézoélectrique les variations des

imperméabilités dues à cette distorsion doivent être pris en compte, et sont écrites sous la

forme:

ôB, :ô8, :przXr , ô8, = prrXr

or X" :93- -(c -a), 
c et a étant les paramétres de maille. Nous pouvons alors écrire la

" L 3 e

biréfringence totale induite par la transition de la phase paraélectrique vers la phase

ferroélectrique par:

An* :an :*f,, tt -Erz)p.' +(p,, -nr)tf -ry'l
z L a I

Le tenseur ô des coefficients de dilatation thermique, et la variatio" * de
AT

I'impermeabilité etant isotropes dans la phase paraélectrique, ils ne contribueront pas à

I'apparition de la biréfringence dans la phase ferroélectrique.

D'après la relation 6, nous pouvons écrire les éléments du tenseur des coefficients de

polarisation-optique fi;t p.t ,

fr, =2grrP,

fr. :28rrP,

fo :8r.P.

Bien que ces equations aient été écrites sans conditions préalables, leur validité est
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limitée pour les cristaux ferroélectriques oontenarÉ des ions fortement polarisables, comme

le Plomb [Wemple et al 1969] [Didomenico et al 1969 ].

La détermination des coefficients électro-optiques g;jkl necessite la prise en compte

d'une constante Ë qui caractérise la compacité de foctaedre d'orygéne B06 dans ces

perovskites. f représente le rapport du nombre d'octaèdres B06 par unité de volume du

matériau considéré et de celui d'un perovskite type dont le paramètre de maille constant égal

à 4 Â (Ë = t pour BaTiO3) [Didomenico et al 1969 ].

Dans ce cas nous ecrirons:

0 '
o = 9r '  

€ t

g' étant le coefficient électro-optique quadratique de la structure perovskite t1rye.

Nous reverrons I'ensemble de ces equations dans le chapitre consacré au Titanate

plomb (PbTiO3).
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CHAPITRE III

Dans ce chapitre nous présentons et analysons la méthode développée au

laboratoire pour la determination des coefficients électro-optiques.

Après une brève présentation des deux grandes familles de montages de

mesure des coefficients électro-optiques, à savoir les montages à detuc ondes, et

ceux à une ondg nous éhrdierons la méthode de Sénarmont basée nr la

modulation d'amplitude d\rn faisceau laser. L'analyse comprend la description du

montage et des diftrentes grandeurs caractéristiques, et le calcul, à l'aide de la

représentation de lones d\rne onde polarisee, de la fonction de transfert

optoélectronique du dispositif. Nous decrirons ensuite les deux methodes utilisees

pour les mesures basses , et hautes frequences.
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A. INTRODUCTION.

La détermination expérimentale des coefficients électro-optiques s'effectue par la

détermination d'une grandeur physique faisant intervenir le coefficient à déterminer, dans

une configuration appropriée, choisie en fonction du coefficient lui même.

Une des grandeurs physiques faisant intervenir explicitement le ou les coefficients

électro-optiques, est le retard de phase induit par un champ électrique appliqué au cristal

étudié.

B. EXPRESSION DU RETARD DE PHASE.

Lorsqubne onde lumineuse se propage dans un milieu optiquement anisotrope, sa

polarisatioq quel que soit son état, se décompose en deu:r composantes. Ces composantes

sont parallèles respectivement à des directions i et j (dites directions principales), et

correspondent à des vitesses de phase ni, T et des indices de réfraction principaux ni , nj.

A la sortie du cristal, chaque composante subit un changement de phase défini par:

r,=To, ( l )
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où L est la longueur du trajet de l'onde dans le cristal, l" étant la longueur d'onde de la

lumière dans le vide. La diftrence entre les changements de phases subits par les deux

composantes de la polarisation s'ecrit de manière générale:

- I;1 est dit aussi retard de phase dû au cristal, et Anu est la biréfringence du cristal dans le

p lan( i , j ) .

Dans un cristal présentant un effet électro-optique, les indices de réfraction varient

sous I'effet d'un champ électrique. Ces variations d'indices peuvent induire des variations des

a:res principaux de l'ellipsoide des indices, ou des rotations de celui ci. En présence d'un

champ électrique I'ellipsoïde des indices s'écrit:

e[+-[+)F,X,:,
dl + | est la variation due au champ électrique par effet électro-optique, définie par (Cf
Inu /

Chapitre I, équation 1):

ru =r, -t, :T(n, -nr) =fanu

/ t \
.[.;fJ = f,ru"E* + IR'HETE'

(2)

(4)

(3)

où Ep est la composante du champ È suivant la direction k, rilp et RilH sont

respectivement les coefficients électro-optiques linéaire @ockels) et quadratique (Ken).

En présence d'un champ électrique appliqué, la relation (2), qui orprime le retard

de phase dû au cristal s'écrit:
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r, -rr =+anu +fanu (s)
ru (o) +ru (E)

fu (0) est le retard de phase dû à la biréfringeTe naturelle du cristal Anu (0), et Iu (E) est

la contribution due au champ électrique par effet électro-optique:

rr (E) :f tun,1n) -ôn, (E)) (6)

Exprimons cette contribution en fonction des coefficients rijk d RijLl.

Puisque

en utilisant I'approximation ôn, (E) <<n, (0), nous pouvons ecrire:

.1 ' r )  I  I
"l."',J t",(o)æ-o;1o)

_ =t Irôn,(E)l =aô1,(n)
ni(o)L 

- 
o,(0) J ni  (o)

En combinant les équations 4 et 7 nous trouvons :

(7)

ôn,(E) :-l.i(o)[ 
t"-8. 

+tRot.t,] (8)

où nous avons utilise la notation de Voi4:
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Généralement, dans le cas où les deux effets Pockels et Kerr sont présents, I'un

l'emporte sur I'autre et seul celui qui est prépondérant se manifeste lors de mesures électro-

optiques; souvent c'est I'effet linéaire Pockels qui, dans le cas d'un matériau non

centrosymétrique est prépondérant.

Dans un tel cas, l'équation 8 devient:

ôn,(E) =i' l(o) pr,"En

L'équation 6 sera alors réécrite de la façon suivante:

ru(E) =+[i";(o) Etknr

(e)

j"ltot P"-"-]
:*'i(o)E[r.{ffi)'*]",.

ou , si on considère I'effet électro-optique Kerr seul:

ru(E) =*"itor p[n," -(ffi)'**]",",

Plusieurs montages expérimentaux permettent de mesurer le retard de phase

(relation l0), d'une façon directe ou indirecte à partir de diverses grandeurs mesurables

[Aillerie 199U.

Généralement, ces montages utilisent la technique de modulation de lbne des

caractéristiques du faisceau lumineux (amplitude ou phase). Dans ce cas le cristal ou

modulateur est excité par un champ électrique E de pulsation <,16. La biréfringence ainsi

(10)
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induite dans le cristal est modulée à la même frequence du champ appliqué; ainsi, l'état de

polarisation du faisceau optique après traversée du cristal se trouve modifié à cette même

fréquence ou à la fréquence double de celle de l'excitation électrique I bandes latérales ] .

Nous avons utilisé pour nos mesures, un modulateur d'amplitude qui sera détaillé

plus loin.

Deux grandes familles de montages optiques permettent la détermination des

coefficients électro-optiques: les montages à une onde et les montages à deux ondes.

C.T. MONTAGES A DEUX ONDES.

Les méthodes de détermination des coefrcients électro-optiques utilisants des

montages à deus ondes, sont des méthodes interËrométriques.

L'interfëromètre le plus souvent utilisé dans ces me$res est celui deMach-Zehnder

[Onuki 1972,Talr,izawa 1982, Ducharme 1987, Maillard 1989], et qui est représenté par la

figure I suivante:

lanre senri-réflechissante
u

polariseur
az

/  ^ a t

lame semi-réflechissrurre

Fieure I : Interlërornètre de lvlach-Ze,tnder utilisé pour'la determination des-

coeffi cients électro-optiques.
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Le cristal électro-optique est inséré dans I'un des bras de I'interferomètre ( bras

actif ); ainsi, le chemin optique diffère entre les deux faisceaux. On observera alors une

image d'interference à travers l'objectif.

L'équation de la transmittance ( qui ne sera pas démontrée ) d'un tel dispositif

s'écrit I Maillard 1989 ]:

r :f =2cost (I)
I .  '2 -

où r est le retard de phase entre les deux bras de I'interferomètre, retard dû au cristal.

En choisissant un point de fonctionnement du plan d'observation avec une intensité

donnée, et si nous appliquons au cristal un champ électrique statique ou alternati{, on peut

mesurer la variation de I'intensité en ce point, en statique ou en dynamique. Nous poulrons

alors remonter à la variation d'indice de réfraction due au champ électrique appliqué, et

donc au coefficient électro-optique.

Lbtilisation de ces montages en statique permettent de déterminer le signe des

coefEcients électro-optiques I Takizawa 1982, Maillard I 989].

Ces montages ont I'avantage de permettre de déterminer séparément les

coefficients électro-optiques. Cependant le principal problème des méthodes

interferomètriques réside dans la difficulté d'obtenir un signal optique important, ce qui peut

affecter la précision des valeurs des coefficients électro-optiques à déterminer.

C2. MONTAGES A ANE ONDE.

La deuxième grande famille de montages utilisés pour déterminer les coefficients

électro-optiques, est celle des montages à une onde à polarisation linéaire ou circulaire. Où

le cristal à etudier est inséré dans un système optique dont la fonction de transfert pennet
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une modulation ( de phase ou d'amplitude) du faisceau incident fonction du matériau et du

coefficient électro-optique à déterminer.

Le montage que nous utiliserons pour nos mesures est le montage à compensation

de type Sénarmont. C'est un montage à polarisation lineaire.

L'arrangement optique corespondant au montage à compensation de Sénarmont

est le suivant (figure 2):

Fieure 2 : Principe du montage à polarisation linâire tlpe Sénarmont.

Dans cet arrangement, où les ores de réËrence sont les axes principaux du cristal,

le rayon incident traverse un polariseur linéaire orienté à un angle u = (rl4) + kr par

rapport arD( o(es de réference, puis le cristal électro-optique. A la sortie du cristal, le rayon

a subit un retard de phase I. Ensuite, il traverse une lame quart d'onde dont les ores

principaux sont à un angle 0 des ores de référence et un analysar linéaire orienté à un angle

P toujours des alres de réference.

axes principaux
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C.2.1. Calcul de la fonction de transfert.

Pour obtenir la fonction de transfert du montage décrit précédemment, nous

utilisons la notation vectorielle de Jones [Jones l94l].

Cette methode permet de représenter une lumière polarisée par un vecteur à deux

éléments, et d'associer à toute lame biréfringente une matrice dite de Jones.

Si nous ne tenons pas compte du facteur temps, une onde polarisée elliptiquement

dans un plan OLY) est représentée par le vecteur de Jones suivant:

/  r ' )
A :l A'"^ -[n'"t'J

où A, et Ay sont les amplitudes des composantes de I'onde suivant les directions X et Y

respectivement, ô, et f, sont les phases correspondantes.

L'intensité du faisceau lumineux s'écrit:

I=Ax2*Ay2

La matrice de Jones correspondant à une lame biréfringente exprimée dans son système

d'æres propres est:

( -Ë/- \

$=enle'"  .* ,  I
t  o e'")

I
of A :f (n. *n, )i" est le retard de phase absolu induit par la lame d'épaisseur L, n, et

n; sont les indices de réfraction lent et rapide respectivement zuivant les anes lent et rapide

de la lame. co etant la pulsation de I'onde lumineuse et c la célérité de la lumière dans le

vide.
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I :(n, -n, )î" :T(n. -n, ) , est le retard de phase relatif entre les deux

composantes de la lumière suivant les ores lent et rapide. Le terme 
"i0 

n'.rt pas considéré

par la suite puisque I'intensité fera intervenir le produit par son conjugué.

Si l'étude est faite par rapport à un repère absolu (O)pOy), un élément optique dont

I'a,xe lent Ïait un angle r[ avec I'axe Oo est représenté par la matrice de Jones:

$r :R( -d)$oR(Ô)

où $o est la matrice de Jones de l'élément considéré dans son rystème d'ores propres et

R ( 0 ) est la matrice de rotation donnee par:

( cos(d) sin({))
R(ô )  = l  ' '  '  I

[. -sin({) cos(ô)/

La matrice de Jones equivalente d\rn système optique formé d\rn nombre n d'éléments

optiques, chaque élément étant représenté paf, une matrice $r (tenant compte de

I'orientation des a:ces de l'élément par rapport aur( ar(es du repère absolu) s'écrit:

$,  =$o$o $ ,  . . . .  $ ,

Pour calculer la fonction de transfert dbn système optique représenté par une matrice $r, il

faut trouver le vecteur de Jones correspondant à une onde monochromatique après

traversée du système:

$ f 1'l est le vecteur de Jones de l'onde avant traversee du rystème, exprimé
[A' l

/a: ' \
dans le système d'ares absolu, 

" [."i,J 
est celui apres traversée, nous avorn:
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f l l ') _* 1,n,)
lry.] 

-"*[.n,J

Reprenons notre montage de Sénarmont, les matrices de Jones de chaque élément

exprimées dans le système d'æ<es principaux du cristal sont:

- Pour le polariseur à I'entrée à 45"des æres du cristal:

*"+[l l)
- Pour le cristal.

() -(".% o 
')

" '- [ .  o ;%)

- Pour la lame quart d'onde dont I'a"xe lent fait un angle 0 avec l'ære X du cristal.

a -[cos(o ) -in(0 l\( 
""% 

o , ]( 
cosla I sin(0 ))

u| :[sinley 
cos(a) , l [  0 

" '% )\+in(o) cos(o)J

- Pour l'analyseur positionné à un angle p de l'ære X du cristal.

o _fcos(p) -in(p)')f I 0)f cos(É) sin(p))
'^ -[rio1p1 

cos(p; J\o oJ[ -in(p) cos(p)J

soit:

À ( cos'(É) cos(g)sin(9))
o^ :l.or(É)sin(É) 

sin21P; )

Le vecteur de Jones de fonde lumineuse à la sortie du système est:
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tli):$^.*î.*".-"(î;) (,,)

"O 
h') ,* le vecteur de Jones correspondant à l'onde à fentree du cristal et qui vérifie:
\A '  /

fo :Al +Ai et I :Al' +A'r'

Ig est I'intensité à I'entrée du dispositif que nous pouvons normaliser afin de déterminer A*

et A,

soit: A1 +t4 :1

[î;):#(l)
Après développement, nous pouvorur écrire la matrice de Jones équivalente à notre

dispositif optique de Sénarmont sous la forme suivante:

( l  3)

Avec

A =cos(F)cos(a )cos(p -a )e-(T-i) +cos(p)sin(o )sin(p +1e-(lTr

+ cos(F) sin(o ) cos(p -e ;.-*ii) +cos(p)cos(a ) sin(p -O ;e'(ïir

n =sin(É)cos(a)cos(p -e;e-(I.i' +rirrlp;rin(0)sin(0 -p).'tlT (14)

+sin(p)sin(o )cos(p -O ;."ïi' *sin(p)cos(o )sin(É { ;."Ti'

(r2)

*" =[i i]
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Nous pouvolls alors calculer le vecteur de Jones correspondant à la lumière après le

dispositif par les relations I I et 12:

(tl) =i+,li iltl):#[i]
Nous en deduisons alors la fonction de transfert du montage:

solt:

l .
r : i{r +sin(r)sin(2(0 -p)) +cos(r)sin(29)cos(2(0 -P))} ( ls)

2

La lame quart d'onde doit être positionnée de façon à obtenir une réponse optimale

du système, quelles que soient les valeurs de p et de f. Pour ce faire, nous devons avoir

I maximaf pour tout p, soit
dT

r :+:|(l^l' *l"l') :i(*'+BB')

d2T
-=U
dr

Ceci est vérifié pour une valeur de 0 = tcl4 *k1tl2 (lç4,1,2,...).

En considérant cette valeur de 0, la relation 15 devient:

T :l[l *sin(r +2il] pour o = 
f tr.. 

(16)

r =l[l -sin(r -2il] pour o = 
f *o'

La figure 3 suivante représente la forme générale de la transmittance en fonction du

retard de phase f pour une valeur de l'angle p donnee.
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I/Io = fcr (v) = fcr (I')

k = I pour les monages à une ondc
k = 2 pour les monnges à dcux ondcs

Tcnsion appliquée

Fieue 3 : Allure générale de la transmittance du dispositif optique utilisé pour la

détermination des coefficients électro-optiques.

C.2.2. Comoensation linéaire.

D'après les relations 16, toute variation ôI du retard de phase I, peut être

compensée par repositionnement de I'analyseur de telle façon à garder la même valeur de la

transmittance, et donc le même point de fonctionnement zur la courbe de fonctionnement du

système. La relation qui lie la variation ôI du retard de phase , à la variation ô8, de la

position de l'analyseur, necessaire à la compensation est, d'après les relations 16:

ôI =-2ô6 si 0 = f tr..

Déphasage



ôr = 2ôÉ si e =f Xu,

ou d'une façon plus générale:

lorl :zlo0l
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(17)

Nous rema.rquons donc que cette compensation est linéaire. Nous pouvons alors

déterminer directement la variation du retard de phase, induite par toute variation de

paramètre tel la température ou le champ électrique, par simple lecture des angles tst et 9Z

de I'analyseur avant et après la variation de I; nous avons alors:

ôf = 2ôp - 2(Fr- Fz)

C.2.3.Reoéraee du point de fonctionnement.

Le repérage du point de fonctionnement sur la courbe de transmittance (figure 3),

se fait à I'aide d\rne composante alternative constituant le retard de phase dû au cristal.

Cette composante alternative peut être provoquée par un champ alternatif appliqué au

cristal; ainsi le retard de phase dû au cristal s'écrit d\rne manière générale:

I :I(o) +fd" +I- sin(or - )

ou:

I(0) est le retard de phase dû à la biréfringence naturelle du matériau.

Io. est celui induit par le champ électrique continu par effet électro-optique, et qui

s'exprime par la relation 10.

I. sin(co. ) est le retard de phase dû au champ alternatif, de pulsatioll ûrp,

appliqué au cristal.
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On notera par la suite I' :I(0) *I.. : le retard de ptrase statique induit par le cristal.

Ainsi, si on considère la transmittance optique donnee par la relation 16:

r =;[l -sin(r -2ilJ (18)

La transmittance optoélectronique dynamique du système peut être obtenue en

utilisant une analyse en harmoniques, à I'aide de fonctions de Bessel de première espèce, et

en considérant que Im << 0.1 rd [Aillerie 199U.

La transmittance s'écrit ainsi:

T =Tr" +T" +T2,

ou:

'* =+ +{' {' 
-+]sin(r' -zil]r

est la transmittance continue du système,

T" :* : j '-[t +]'os(r'-2P)sin(co-t)

est la transmittance alternative à la pulsation co6

r.- :r,. :-!.rj-f , Slrr"(r, -2p)cos(2or.r)
ro 24L- r2J

est la transmittance alternative de pulsation 2ro6.
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Nous remarquons que les trois transmittances citées ci dessus dépendent de la

position de I'analyseur; ainsi, pour un retard de phase continu I' donné, nous pouvons

choisir le point de fonctionnement de notre système en jouant sur la valeur de I'angle p.

On distingue ainsi sur la courbe de la figure 3, deux points de fonctionnement

particuliers Irdg et IVfg':

Ce point correspond à I = I.'12 + nl2 + l(rclz (k entier). Les trois transmittances

deviennent:

I
tn :1

l -  l - -  12 I
f_ : 1:1'_ | I + lsin(<o ',t) (Le signe + pour k pair)@ -2  -L  8J

T" :o

Ce point correspond à:

- Une composante continue de sortie d'amplitude égale à la moitié de celle d'entrée (si

on néglige les absorptions des optiques).

- Une frequence de sortie égale à celle du signal de modulation.

- L'annulation des harmoniques ( 2co'o en particulier).

- Aucun changement de phase du signal de modulation.

Ce point de fonctionnement, pour ses quatre caractéristiques, à un intérêt pratique

pour les télecommunications.

Ce point correspond à I = I' t2 - æ12 + lscl2 (k entier), nous aurorul alors:
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*++
4=o

r,, :++[t #]*'.2c't-t)

Par conséquent ce point de fonctionnement correspond à:

- La valeur minimale de la composante continue.

- La disparition de la composante fondasrental€ om.

- L'apparition de lharmonique double 2tm.

- Le changement de phase de3rl2 Grl2) du signal à la sortie.

La position de I'analyseur en ce point est notee FZtou FZ,,t.

Ce point a pour avantages :

- Le fonctionnement au minimum de l'intensité de sortie permet d'éviter les effets de

saturation des photodétecteurs dûs au fortes intensités des lasers.

Ce point de fonctionnement est très sensible. Tout ecart par rapport à ce point est

facile à détecter et à contrôler. Ce point est choisi pour les mesures des coefficients électro-

optiques.

C.2.4. Méthode du suivi du ooint de doublement

L'observation du signal de softie modulé à 2<o6 se faisant sur l'écran d'un

oscilloscope, tout écart par rapport au point Mg Petrt êfe zuivi zur celui ci; nous pouvons

ainsi compenser cet écart par une rotation de fanalyseur dbn angle ôÉ (relation l7), et

retrouver ainsi le point de fonctionnement IUO. La figure 4 reporte la transmittance



dynamique du systèmg tandis que la figure 5

proximité du point de doublement de fréquence.

M&hodæ fu Détqmination.. 4 I

montre les diftrentes formes du signal à

- - - - - - - - æ - - - - - -

n..ft, (vBjf)

f l
/ l

I
I
I
I

- - - -  - -

I
I
L -
I

I
-  - J -

I
I
I

- - - l -
I
I

I
L
Ir
i i ÇPu1.54

Tcasioo aprpliquê

:'-*i Q|r8{qB
| --),

Fieure 4 : Courbe de la transmittance dynamique du dispositif optoélectronique
pour la détermination des coefficients électro-optiques.
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a

b

c

i
I
I
I
I
t.

I

I

I

Fieure 5 : Diftrentes formes de I'intensité I à proximité du point de doublement
de fréquence:

a) Signal de réference de pulsation co..

b) Signal de sortie modulé à proximité du point Irdg
(rapprochement).

c) Signal de sortie au point de doublement l\dg.

d) Dépassement du point de doublement I\dg.

La détection et le suivi du point de doublement de fréquence nécessitent

I'utilisation d'un filtre passe bande, à amplificateurs opérationnels, accordé à la pulsation 2or.

La forme du signal observé à l'écran d'un oscilloscope, à proximité et au point de

doublement de fréquence est montré par les figures 6 en fonction du temps et du signal de

modualtion. Les trois familles de courbes des figures 6-a conespondant aux signaux b,c et d

de la figure 5. Les signaux photographiés dans la figure Gb conespondent aux signaux 4 b

et c de la figure 5 lors dbne mesure avec un cristal de BaTiO3 pur dans la configuration rr.
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signal modulé à proximité

du point de doublement :

rapprochement

c : Signal au point de doublement

d : Dépassement du point de doublement

b :

Fieure Ga: Forme du signal observé sur l'écran de I'oscilloscope.(casi de LiMO3)
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Fonctionnement au

point de Ia zone

l inéaire

b :  Au voisinage du point

de doublement

B  =  1 , 5  d e g r é

c : Au point de doubl-ement

B = 0 degré

BiggfÊ_C.b- : Fonnc du signal à la sortie du dispositif : cas de BaTiO3 ( mesure de rr)

t
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Le filtre dont nous disposons est accordable dans une plage de fréquence allant de

l0O Hz à l0ldlz dont la bande passante à2Y'llz est de 20llz avec un facteur de qualité Q

= 100. Il ne peut donc être utilisé aux hautes fréquences, et empêche ainsi I'utilisation de la

méthode du suivi du point de doublement de fréquence.

Pour les mesures hautes fréquences, nous avons donc utilisé la méthode dite de

détection du minimum d'intensité décrite ci dessous.

C.2.5. Méthode de suivi du noint de transmission minimale.

Nous avons utilisé la méthode du suivie du point de fonctionnement le plus sensible

MO qui correspond à un minimum de transmission du dispositif (Figure 4).

Le signal détecté par le photodétecteur est envoyé sur un Box-car qui affche la

valeur moyenne de I'intensité (en V). Cette valeur moyenne correspond à l'intensité I6t

indépendamment des valeurs et des fréquences des composantes Ir et I2r du signal.

On ajuste I'angle p de I'analyseur pour se positionner au point l[O; le Box-car

affiche alors la valeur Idcmin. L'angle correspondant est É = 9(0) (généralement pris égal à

O, P(0) = 0). Après application du champ électrique E, I'intensité affichée par le Box-car

n'est plus Idcmin . Nous ne sorlmes plus au point Ir,Ig de la courbe VIg = f(I) ( courbe de

la figure 4), mais en un autre point de la même courbe. Nous retrouvons le point MO par

rotation de I'analyseur (le Box-car indique alors l6.rir) d'un angle P(E), tel que P(E) - p(0)

< 90 Degré (sinon nous tombons sur un autre point de transmission minimale). Le retard de

phase ainsi induit par le champ électrique est donné par la relation l7:

I(E) : 2(p(E) - p(0) :29'G)

puisque É(0) : 0.
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Les deux méthodes décrites ci dessus pennettent une compensation linéaire de

toute variation du retard de phase dû au cristal" par rotation de I'analyseur d'un angle 9,

dont la lecture se fait directement sur l'afficheur du moteur pas à pas qui commande

I'analyseur. Ainsi nous pouvons atteindre directement, et dbne manière précise, la variation

du retard de phase due au champ électrique par effet électro-optique, mais aussi à la

température par effet thermo-optique. Ces derur methodes ont été utilisées pour la

détermination des coefficients électro-optiques de certains matériaux, et de leurs

comportement en fréquence de modulation ou ur température. Cet etude fait I'objet des

chapitres suivants.

La présentation générale du dispositif banc électro-optique et électronique

associée, est montrée sur la figure 7 suiçnte.
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C.2.6. Stabilité en temPérature.

Dans ce paragraphe, nous allons déterminer la plus peite variation de température

que nous pouvons deceler, ceci pour prendre les précautions necessaires lors d'une mesure

en température dite stable. Cette faible variation sera prise en compte dans le calcul d'erreur

sur les coefficients électro-optiques. En effet la détermination d\rn coefficient électro-

optique pour une température donnée, necessite la prise de mesures à deux instants ( au

moins) différents, entre lesquels la température est zusceptible de varier'

pour ce faire nous avons monté un cristal de BaTiO3 en tant que modulateur sur le

dispositif décrit dans le paragraphe précédent, nous lui avorul appliqué alors un champ

alternatif de fréquence lkHz .

Après stabilité de la température, en utilisant un régulateur de température type

Chauvin Arnoux possédant un réglage des actions Proportionnel Intégral et Dérivé (PD),

nous avons relevé l'angle lZt d" I'analyseur correspondant ru minimum de transmission du

système en fonction du temps, et ceci pour une même température affichée par le

thermomètre ou le PID. Le résultat est représenté zur la figure 8.



Méthodc.s de D étermi nati o n.. - 4 9

Temos ( min )
Fieure E : Evolution de I'angle FZf en fonction du temps pour une température

donnée.

Nous remaf,quons alors que la variation de I'angle lZf enfonction du temps est :

L

I
t
I
I

ceci pour une température a"ffichée de 2l oC par le thermomètre digital( et 22'C

par le PD).

Puisqu'aucun paramètre externe à l'échantillon n'est modifié, nous somme amenés à

penser qubne variation de température , non décelable par le thermomètre ( ni par le PD),

a provoqué cette variation de l'angle p21 .

Cette Ûariation s'écrit:

3 
= o'13 Degré angle min-l

op,, =l#ar ( le)
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où A =+ avec L la longueur du cristal , aT la variation de la température qui a

provoquée la variation P21.

ôÂn(0) 
est la variation de la biréfringence naturelle de BaTiO3 avec la température. Nous

ôT

l'avons déterminée (Chap V, $ C I a I l), et nous avons trouvé:

ôÂn(o) = L421g-4 o6.l
ôT

Cette valeur est grande, comparée à celle des autres echantillons que nous avons

étudiés. C'est pourquoi nous avons choisi BaTiO3 pour la détermination de la faible

variation de température, que nous ne pouvions observer sur les afficheurs.

En considérant la relation 19, et la valeur A" 
ôTjol mesurée, nous pouvons

ôT

déduire que pendant 17 minutes de mesure, la températurg dite stabilisee, à pu varier de

0.0loc, soit une moyenne de7l04 "C min-l .

Généralement le temps necessaire pour faire une mesure, lorsque la température est

stable, n'excede pas 15 minutes. L'erreur que nous pouvolllt alors commettre, et que nous

devons prendre en compte, est ôT = 0.01oC.
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CIIAPITRE IV

KDP est un composé bien connu, dont les propriAes optiques sont bien

établies, parfaitement reproductibles, et ne dépendent pas des conditions de

préparations de I'echantillon. Ce matériau ne presente pas de dommage optique ni

d'effet mémoire; il constitue par consfuuent nn "standart' d'étude pour les

propriétés optiques linéaires et non linéaires. KDP sera utilise pour tester la

méthode employée pour la détermination des coefficients électro-optiques, ainsi

que pour mettre au point un moyen de separer les diftrentes contributions à la

variation de la biréfringence du matériau. Une étude et donc effectuée en fonction

de différents paramètres:

- La temohature: pour montrer les contributions dues au:r effets thermo-optique

et de dilatation thermique, ou à la variation propre des coefficients électro-optiques

en fonction de la temPérailre.

- La fréouence de modulation: pour séparer feffet électro-optique wai de la

contribution piézo-optique.

L'étude est réalisée pour le êoefficient 163 dans la configuration transversale.
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A. INTRODUCTION

La première famille de ferroélectriques synthétisée en laboratoire est la série des

Phosphates et Arséniates I Bush et Scherrer 1935 ].

Les propriétés générales de cette famille sont très étudiées [Jona et Shirane 19621,

d'autant plus que de gfands cristaux sont facilement obtenus, par évaporatioq à température

anrbiante, à partir d'une solution aqueuse. en particulier, parmi cette famille, le phosphate

dihydrogéné de potassium (KDP) à été considérablement étudié.

La facilité de croissance, de coupe, et de polissage, en plus des propriétés optiques,

diélectriques, électro-optiques, et piézoélectriques, ont fait de KDP un matériau très utilisé

dans des dispositifs optiques tels les modulateurs acousto-optiques ou électro-optiques, et

doubleurs de frequence (SHG) [Jerphagnon et Kurtz 1970, Kurtz 1972, Yariv 1984].

KDP, après croissance, à une forme prismatique, allongee selon l'ore [001], avec

de larges faces (100) et (l0l).(cf figure l).
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)2---"-

Fieure I : Forme prismatique de KDP apres c:roissance.

A température ambiante, le KDP présente la symetrie 4 2m, l'axe z étant celui

d'ordre 4. Cette symétrie conespond à la phase taragonale, paraélectrique, et non

centrosymétrique. Il est alors piézoélectrique et présente des propriétés non linéaires de

premier ordre, en occulrence, l'effet électro-optiçre Pockels. Le KDP transite vers une

phase ferroélectrique à la température T.= l23If-_ avec apparition dbne polarisation suivant

l'axe z. Cette phase est de symétrie orthorhombiqug de groupe poncttrel mm2 [Bush et

Scherrer 19351. L'apparition de la polarisation spontanee est due aux déplacements des ion

K+, et des groupements PO+-- zuivant I'axe z. La structure a été obserrrée par spectroscopie

de rayons X [Frazer et Pepinsky 1953], et par diftaction neutronique [Bacon et Peas 1953]

et est schématisée zur la figure 2 zuivante :
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N too

oK
g ' H

Fieure 2: Structure cristallographique de KDP de groupe spatal 7 zm [Slater
le4U

L'évolution de la polarisation spontanée en fonction de la température a été

reportee par Am et Bantle [943], ainsi que le comportement des constantes diélectriques

par Bush [1938]: Elles sont représentées par les figures 3 et 4 qui suivent:

-o
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Fieure 3 : Evolution de la polarisation spontanée de KDP en fonction de la
température I Anr et Bantle 1943 ].
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Fieure 4 : Dépendance en tempérahre des constantes diélectriques de KDP I Bush

et Scherrer 1935 I
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Les propriaés optiques de KDP ont été largement étudiees [Zernike 1964, Barnes

lgBZ, Eimerl 1987...], en particulier les indices de réfraction. Puisque les indices peuvent

intervenir dans la détermination des propriétés optiques non linéaires, ils doivent être

parfaitement connus, ainsi que leur variation en fonction d'autres paramètres. Ainsi la

détermination des coefEcients électro-optiques pour une longueur d'onde et une

température données, nécessite la connaissance des indices de réfraction à cette même

température et longueur d'onde .

Les indices de réfraction de KDP, ainsi que leur comportement en température et

en longueur d'onde ont fait I'objet des travaux de plusieurs auteurs lZerrike 1964, Phillips

1966, Barnes 1982, Kirby I 9871.

Les figures 5 et 6 montrent le comportement des indices de réfraction ordinaire et

extraordinaire de KDP en fonction de la longueur d'onde. Ces résultats sont donnés par

Zerntke(1964) et Kirby (1987). Nous remarquons alors que bien que l'une des mesures soit

plus ancienne que fautre, les deux rézultats sont pratiquement identiques.
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Fieure 5 : Variation de I'indice entraordinaire de KDP en fonction de lâ longueur

d'onde.
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Àilrn)
Fieure 6 : Variation de I'indice ordinaire de KDP en fonction de la longueur

d'onde.
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Barnes (1982), Phillipdlg66), et Onaka (1981) ont reporté les mesures des indices

de réfraction en fonction de la température, et/ou de la longueur d'onde. Les mesures de

Barnes ont été effectuées entre 20 et 50 oC, celles de Phillips, de 25 à -129 "C, tandis que

les mesures d'Onaka s'étendent de I'anrbiante à la transition de phase (123 K). Les résultats

sont résumés dans le tableau suivant:

r (A) dn" 
,0.1"a-r,

dT ftro't"c')
Références

6907 -34.02 -22.68 ( t )

6328 -39.4 -24.4 (2)

6234 -34.02 -22.68 (r)

5791 -35.05
-32.5

-23.t1
-28.7

(r)
(2)

5461 -35.05
-32.08

-23.71
-29

( l )
(2)

49t6 -35.05 -23.71 ( l )

4358 -35.05
-32.7

-23.71
-28.8

( l )
(2)

4078 -35.05 -23.71 ( t )

4047 -36.08
-32.7

-23.71
-31.5

(r)
(2)

3653 -38.14 -24.74 ( l )

TABLEAU I : Variations des indices en température:.(l) Phillips 1966, (2) Barnes
1982.
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dcg't

Les résultats d'Onaka sont représentés sur la figure 7 zuivante:

.(ol

xlo{
-5

-rl

-3

c|r
otq-2

.(El

À rnrt

Fieure 7 : Dépendance en longueur d'onde des variæioru en température des
indices ordinaire et extraordinaire de KDP (Onaka l98l ).

Comme les propriétés optiques linéaires, les propriétés électro-optiques de KDP

sont très étudiées. Néanmoins, la connaissance des coefficients électro-optiques et leurs

évolutions en fonction de la température et de la frequence de modulation reste imprécise.

Ainsi, la littérature reporte des valeurs du coefficient rt6 allant de ll.7 à 5.8 pm/v, et

celles de rs6 10.4 à 7.3 pm/v comme le montre le tableau zuivant:
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Températur{"C) f (n-) rt6 (pmM) É6 @rnAr)

20 546 - l1 .6

TA 560 10.4 9.5

22 556 10.5

-9.7

546 10.0(2)

600 9.3

633 e.3(7)
e.2(8)

8.15

t2 10.4

TA
TA

546
578

10.3( l )
10.27(10)

633 10.2

633 9.95

633 8.8(s)

TA 546 10.6

20 600 9.8

640 8.2

632 10.5

TA 633 e.4(4)

633 tr.7

633 10.0(6) 8.s(4)

(l) rA 633 t0.7

TABLEAU II : Valeurs du coefficient r53 reportées dans la littérature I Landolt
Bornstein 19791: (l) [Takizawa 1985]

Cette diversité des résultats est souvent attribuee à la méthode de croissance, et de

préparation du cristal, alors que d'autres propriétés optiques sont parfaitement

reproductibleq comme les valeurs des indices de réfraction (Fig 5 et 6). Il en est de même

de la polarisation spontanée(Fig 3), ou encore, des constantes diélectriques.



Chap IV- 60

L'objet de notre travail est la determination précise du coefficient électro-optique

163 de KDP, l'étude de son comportement en température et en fr{uence de modulatiorç à

I'aide principalement de la méthode de doublement de fréquence. Ces mesures dewaient

permettre de séparer teffet électro-optiqu, pri."ir. de feffet piézo-optique, et de

déterminer que de I'effet thermo-optique.

A température unbiante, KDP crisallise dans le système 12m, avec l'æ<e optique

suivant la direction c (d'ordre 4).Letenseur des coefficients électro-optiques s'écrit:

fir

. r6c

En présence d'un champ électrique B(Ef,

indices s'écrit d'une façon générale:

82, E3), I'equation de l'ellipsoïde des

-f."=Ll

Ë{ É*r",,rz'r
*2rrpzlÛ, *2roryE, :l

(r)
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D.2. MESURE DU COEFFICIENT ELECTRO-OPTIOUE rcs

Pour la mesure du coefficient 163, on applique à l'échantillon un champ électrique

suivant la direction de l'ære , , Ê10,0,8), l'équation (l) devient alors:

Pour avoir cette équation dans son système d'anes principaux on procède au changement

d'oces suivant:

' :f {*, -Y,)
v :f (x'+Y')
z:z '

l'équation (2) devient alors:

[* *.,").,' .(+ -,,n)v, # ='

(2)

(3)

Deux configurations permettant la détermination du coefficient 163 sont possibles.
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D.2. l. Confieuration loneitudinale

La lumière polarisée dans le plan CX, Y) à 45o de X, donc parallèlelent à l'æ<e x,

se propage dans la direction z:Z'. Le champ électrique est alors appliqué suivant l'axe z:

Z' ; nous posons alors dans l'équation (3)Z'= 0 . Dans se cas , la biréfringence induite par le

champ électrique entre les deux composantes de la polarisæion zuivant X et Y s'écrit:

ôAn(E):nlrerE

qui correspond à un retard de phase I(E) égal à:

r(E) :Tu*(E) :+nlr,,E :f ofr.ov

puisque dans cette configuration

Cette configuration nous permet de faire des mezures du coefficient 163 sans faire

intervenir les dimensions de l'échantillon. Par consequent, la variation de la longueur

d'interaction laser-cristal, due à la déformation ( causee par une contrainte ou un

changement de température) ne perturberont pas la mesrre du retard de phase f ni 163.

./

k

n =I.
L
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De point de rnre pratique, cette configuration est relativement difficile à réaliser

pour deux raisons:

l) La nécessité d' utiliser des électrodes semi-transparentes, ou des électrodes en

. 
gnlle, ce qui n'est pas toujours facile à mettre en oeuvre'

2) L'orientation des æres du polariseur et de I'analyseur, par rapport aux æres du

cristal, utilise la biréfringence de celui ci dans le plan perpendiculaire au rayon

Laser. Dans le cas où le plan est biréfringent, I'extinction totale ne peut être

obtenue que dans le cas où le polariseur et I'analyseur sont croisés, et chacun

d'eux est parallèle à un des a,res principaux de I'ellipsoide des indices ( qui est

réduit à une elliPse).

Dans le cas où le plan du cristal n'est pas biréfringent, I'extinction après

l analyseur est totale pour n'importe quelle position du cristal par rapport à

Ianalyseur et au polariseur, les deux en position croisée. On ne peut alors

repérer la direction des axes principaux de I'ellipsoTde des indices ( qui est réduit

à un cercle).

pour ces raisons, nous avons décidé d'utiliser la configuration transversale décrite

ci après.
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D.2.2. Confisuration transvercale

Si on reprend l'équation (3) qui decrit fellipsoîde des indices dans le cas où un

champ électrique est appliqué selon l'axe z:

[i*.,")."{+-,,n)v, #^ (3)

La propagation se faisant selon l'æ<e Y, l'équation (3) sera réécrite de la façon suivante (Y : 0):

t++.,n)x" tL:t
n.

(4)

Les nouveaux indices de réfraction suivant les directions X û,Z's'ecrivent respectivement:

nx, =no *ônn :n" jt lr.rE e rl2, :t l . (s)
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puisque :

. [ r ' l  - .ôno
O t  -  l : a -

\n ;  /  n ;

La différence entre les indices est:

I
trx, -tr2, =[o -[" 

;nirrE (7)
= An(O) - An(E)

où Ân(0) est la biréfringence naturelle du matériau, et An(E) : 
|nf "o,n 

correspond à la

biréfringence induite par le champ électrique appliqué E.

La diftrence de phase entre les deux composantes de la polarisation de la lumière

suivant les a:res X et Z'est:

2rL r
t*,r, :î(o*, -o,,)

=T(n" -'.) +nfr.,E
:  f  (0) +r (E)

avec r (o) :T(n, -n.) (e)

et r (E) :f nfr'n (10)

avec n =I
d

où f(0) est le retard de phase dû à la biréfringence naturelle du matériau, et F(E) est celui

induit par le champ électrique par effet électro-optique.

(6)

(8)
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Cette configuration transversale est plus facile à realiser en pratique, et c' est elle

que nous avons adoptée dans nos expériences pour la mezure du coefficient électro-optique

r63.

E. APPLICATION - RESULTATS EXPERIMENTATX.

L'échantillon qui a servi pour les mesures a eté fourni par B.Wyncke et F.Brehat du

laboratoire d'Infrarouge Lointain URA 809 de lïrniversité de Nancyl..Cet échantillon a la

forme et les dimensions suivantes:

L = 7.73 mn
-:

i

/u = r.r,

1'=V

Fieure 8 : Forme et dimensions de I'echantillon KDP

La croissance a été faite à partir d\rne solution aqueuse, par évaporation lente. Puis

il a été taillé, pour être utilisé dans la configuræion tranwersale afin de déterminer le

coefficient 163, comme le montre la figure 8 precedente. Des électrodes en laque d'Argent

ont été peintes sur les deux faces perpendiculaires à l'ore z'
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La première mesure était destinée à la détermination de la variation de la

biréfringence naturelle de KDP avec la température, pour une longueur d'onde À = 633 nm.

On applique alors au cristal seul un champ alternatif de fréquence lk}lz, d'amplitude 400 V

crête à crête.

En plus de l'échantillorq I'enceinte thermique contient deux sondes de température.

L.bne est liée au régulateur P.I.D de température, et est posée sur le cristal. La deuxième

sonde est celle d'un thermomètre digital affichant le dixième de degré, placé au voisinage du

cristal. Ainsi les valeurs de température afrchées par les deux appareils seront diftrentes.

La mesure étant faite en température, il est donc important de définir "une

température stable " :

Le thermomètre digital et I'indicateur du P.I.D peuvent afficher des valeurs de température

apparemment stables dans leur limite de précision. Cependant un déplacement du signal de

fréquence double peut être obsçrvé sur l'écran de I'oscilloscope révélant par effet thermo-

optique des variations de température plus petites que le dixième de degré. Le cristal

constitue ainsi une sonde de température très sensible, et une température est dite stable

lorsque nous n'observons aucun déplacement du signal sur l'écran de I'oscilloscope.

Les mesures pour une température stable T1, consistent à relever I'angle de

I'analyseur pZ(f f) correspondant à un signal de fréquence doublg et les deur indications,

pour la température, données par le P.I.D et le thermometre. Nous faisons varier alors la

température à I'aide du P.I.D, puis nous essayons de suiwe le point de doublement par un

réajustanent de I'angle gZf d" I'analyseur. Nous attendons alors que le signal se stabilise et

nous relevons les nouvelles valeurs de la température et la nouvelle valeur p2(T) de
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I'angle de I'analyseur. On relève ainsi t'évolution de l'angle 9Z(0,T), sans champ continu

appliqué, en fonction de la température.

puisque la position de I'analyseur FZf est reliee au retard de phase dû atr cristal par:

| = 29 ( Chapitre m, $ c.2.2.)

de la relation (9), nous pouvons déduire la variation de la biréfringenc,e naturelle Ân(0) en

fonction de la temPérature :

ôan(o) - )t ôP,,(0)
ôT rL ôT 

( l l )

La figure 9 montre la variation de I'angle FZ(O) en température . Cette variation est linéaire

de pente:

ôP tt (o) : - 33.19 Degré angleoC-r
ôT

Les températures considérées dans ce cas sont celles donnees par le P.I.D, puisque sa sonde

est en contact direct avec l'échantillon.
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. Fieure 9 : Variation de I'angle 9Z(O) en fonction de la température

Nous pouvons alors en déduire la variation de la biréfringence naturelle par la

relation ll, soit:

l#l 
=r.5ro-s oc',

Pour la même longueur d'onde 7v: 6328 À Barnes et al I Barnes 1982] ont trouvé

la valeur 1.4 1g-5 oç-1.
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pour une température stable, on superpose ur champ alternatif un champ continu

que nous ferons varier. Nous noterons la variation de I'angle 9z€) de I'analyseur au point

de doublement de fréquence avec le champ continu appliqué. Dans ce cas le retard de phase

dû au cristal s'écrit:

r = tr(o) + r(E) : 2F(o) + 2P(E)

La variation de ce retard de phase devient:

ôr=ôr(E)=2ôp(E) (r2)

puisque la température est stable et la variation du retard de phase dû à celle ci est nulle (

ôf(0) = 0 ), seule la variation due au champ électrique par effet électro-optique est prise en

compte. A partir des relations l0 et 12 nous pouvons écrire:

2Àd ôprr(v)t '  : '- l  
ôv

( l  3)

pour une température stable de23.3 oC afrchée par le thermomètre digital (24 "C

par le p.I.D ), nous faisons varier la tension V6, appliquee à fechantillon, tout en relevant

l,angle gzf au point de doublement de frequence correspondant à chaque tensioq ceci en

augmentant V6ç de o à 200 V puis en diminuant de 200 à 0 V. Le résultat de cette mesure

est reporté zur la figure l0 suivante.
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* Hontfc* Hontfc
-lTF Duæab

r l

0 l0 100 ll0 t00 ,50 300

Tension ( V )
Fieure l0 : Variation de I'angle FZf de I'analyseur en fonction de la tension Vdc

appliquée au cristal

On observe alors deux courbes parfaitement linéùes en fonction de la tension

Vdç, âussi bien pour la montée en tension que pour la descente. Ces deur droites sont

pratiquement confondues, mettant en évidence la stabilité de la température puisque nous

avons retrouvé, pratiquement le même point de départ 9Z(0), avec une diftrence inferieure

à I'erreur de détermination sur I'angle 9X. Cette ereur est de 0.5 Degré angle

correspondant à une variation de température inferieure à 0.02'C.

Notons agssi I'absence d' hystérésis, ce qui nous permet de conclure l'absence

d'effets tels que la mémoire ou rémanence optique'

t t

a
$
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Les deux droites de la figure l0 confondues ont pour pente:

ôP ) =2.4 lo'2 Degréangle.v'r
ôv

t63l

Nous pouvons alors, à I'aide de la relation 13, deduire le coefficient électro-optique

2Àd ôgrf (v)
t : -

rl,nf ôv

où:

- d est l'épaisseur de I'echantillon (distance inter- électrodes), d = 1.86+0.01 mm.

- L est la longueur de l'échantillon (trajet du Laser) L:7.73 + 0.01 mm.

- I est la longueur d'onde du Laser l,:6328 À

- no est I'indice ordinaire de KDP.

La valeur de no utilisée est 1.507, calculée à partir de la relation de Sellmeier, en utilisant

les constantes de Sellmeier données par Barnes et al [Barnes 1982 ] pour la longueur d'onde

$28 L. Cette valeur de no est en très bon accord avee ceux de Zernike (1964) ( figure 4),

de Kurtz (1972'), et de Kirby (1987) , La diftrence entre ces rézultats porte sur le

quatrième chiffre après la nirgule, elle est de I'ordre de 8 l0-4. Ainsi nous avorut estimé

I'erreur sur I'indice no de 0.001, soit no = 1.507 È 0.001. Des mezures par la méthode de

déflexion, strr des echantillons de la même solution, realisees par Brehat et Wyncke,

donnent pour résultat no: 1.51.

L'application numérique fournit:

163=f1.86PmV-I.
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Calcul d' incertitude:

La relation 13 nous permet d'écrire:

ôr., _ôd aôL a3ôn. ,%.qI
. 1o ,  d ' L  no  9 r ,  V

ceci dans I'hypothèse où la température est stable. Nous aurons alors:

soit:

ô.u :z.go/o
r6c

163: 11.86 + 0.3 pmv-

Si on suppose une incertitude sur la température qui est de I'ordre de ôT -0.02 " C

qui correspond à ôFZf, - 0.5 degré angle, et ôp21: ôPZfltt + ôPZi' Nous aurons alors

une incertitude totale sur 163 égale à:

6"u -4o/o
16o

soit finalement:

163 = ll'9 + 0'5 PmV-l
I

Cette valeur trouvée, comparée à celles données par la littérature ( Tableau II ), est

en très bon accord avec celle trouvée par Shaldin et Al I Shaldin lg73 | ( I l.7l + I pmV-l;

pour la même longueur d'onde ( 633 nm), ou celle donnée paf, Ztvircket et Scherrer I

Zwicker lg4gl(-l1.63 pmv-l), pour la longueur d'onde 546 nm'



a

Boa
\

3
t\

a.

Chap IV- 74

8.3. MESURE EN TEMPER/ATURE AWC ET SANS TENSION CONTINUE

Une deuxième série de mesures a été realisee dans le but de déterminer l'évolution

de I'effet électro-optique en température. Ainsi nous avorut relwé, pour une température

donnée, llangle gZtde I'analyseur au point de doublement de frequence avec et sans tension

continue appliquée au cristal. Le résultat est représenté sur la figure I I suivante:

800

800

Températurt ( oC 
)

Fieure 11 : Evolution de p2(0V) et de P2(10009 et de leur diftrence en
température.

La figure montre deux droites, une pour une tension appliquée continue V6. = 0 V

et I'autre pour V6ç: 1000 V. Nous observons que les deux droites 9Z(O V) et p2(1000V)

en fonction de la température sont appaf,emment parallèles.

30

28

Iv
Ë.
Hf

H
Eoo
U
0ge
v

2A

24
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La droite pZf (0 V) nous fournit la variation de la biréfringence naturelle en

température :

lffl 
=r.5ro'soc-,

résultat déjà trouvé ci dessus.

On doit remarquer que l'écart entre les deux droites, qui fournit I'effet électro-

optique est faible, comparé à I'effet de la température sur la biréfringence. Ceci est conforme

au pentes :

l#l 
=r.5ro-s.c-,

ôÂn'\ a:1.09 10{ V-r
ôV / ,

déterminees par les mesures précédentes .

Ceci rend difficile I'exploitation des mesures, et nécessite l'utilisation d'une autre

échelle pour la diftrence, représentée elle aussi sur la figure I I et reflétant l'évolution de

I'effet électro-optique en fonction de la température.

A l'aide de la relation 13, avec pour chaque température: ôp2(V) = P2(1000) -

9Z(O), nous pouvons déduire l'évolution du coefficient électro-optique 163 en fonction de

la température. Le résultat est illustré sur la figure 12.
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Fieure 12 : Comportement du coefficient électro-optique 163 en température

On observe alors sur cette figure une forme ondulatoire dans le comportement en

température du coefficient 163. L'ondulation se fait autour d'une droite moyenne, dont la

pente nous fournit la variation du coefficient 163 en fonction de la température. Nous

trouvons:

dr., -, ,o-t. o,y-r oç-r
dT

Cette variation est négative, en accord avec la dégradation du signal modulé, observée sur

l'écran de I'oscilloscope, quand la tempéranre augmente.

Les résultats trouvés dans la littérature sont -5.3 10-14 ty-I"ç-l donnée par

Zwicker et Sherrer (1944) et7 10-14 ty-log-l donnee par Vasilwskaya ( l97l ).

393429
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Les ondulations observées peuvent être o<pliquees par un phénomène

d'interfërences dues au multiples réflexions sur les deu faces d'entree et de sortie de

l'échantillon, conjuguees à la dilatation thermique selon la direction de propagation du rayon

Laser. En effet un rayon tombe sur la face d'entree de I'echantillon sous une incidence très

voisine de la normale, subit des réflexions internes qui donnent des rayons transmis avec des

intensités et des déphasages diftrents conrme le montre la figure 13.

4

1.4 i

h 'T.A1

t 'T.A,

Rt T.A,

L
Fieure 13 : Phénomène de multiples réflexions responsables des ondulations.

Considérons alors fintensité transmise et essayons de la calculer.

Si T est le coefficient de transmission et R celui de réflexion du matériau,

I'amplitude du rayon transmis est T*Ai où Ai est I'amplitude de I'onde incidente. Après deux

réflexions, le deuxième transmis à une amplitude R*T*Ai avec un déphasage induit :

5 =4to1cos(o)
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de sorte que l'onde transmise a une amplitude :

A. :TA, *RTA,e6 +R2TAre2n +... I'tO-1)TA,3r(n-r)a

: TA,[r +n"" +R2e26 +... {R(p-r)et(P-t)6 ]

qui présente une suite géométrique de raison Re6. Pour p + æ, (R<<l) I'amplitude de

I'onde transmise est:

A. :A,-T-
r -ReF

avec T= 1.- R. D'où I'intensité transmise

It = AtAt*

soit:

t : I '
AT' A

t  +.  î ;s in21: ;( t  -n) '  '2 '

où 11 est I'intensité incidente, R est le coefficient de réflexion du matériau donné par:

/ -  r \2
R: [o -^ l

\n  + t /

Essayons de vérifier I'hypothèse des réflexions multiples sur la base de nos résultats

expérimentaux.

Pour des angle d'incidence très faibles , nous pouvons ecrire 0 - O et :

. 47
O :-nL

T
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Si nous tenons compte de la modulation électre.optiqug I'intensité recueillie serait:

ro cos2 tl -O +11
-  -  

- ' 2  
4 '

t  +=*sin21:;
( t  -R) "  -2 -

Dans ce cas, la position de deux pics conséantifs sur la courbe du coefEcient 163 en

température, corespond a une différence de phase 6 = 2æ, soit une variation du produit nL

deV2(^(nL)=N2):

ônL *nôL :À
2

avec ôn : 
do 

51 et ôL : LoaôT où cr est le coefficient de dilatation thermique.
dT

n est pris comme la moyenne des deux indices principatrx dans le plan perpendiculaire à la

direction de propagation du Laser, ainsi que $ Ao,it' dT

ôo :do ôT n = 1.487 et  + :12.413r oç-r

dT-  dT

ôT est la température entre deux pics consecutifs : ôT = 7 oC, nous pouvons alors déduire

le coefficient de dilatation thermique, soit:

s = 2.57 tO-5 ogl

La direction de propagation se faisant suivant I'axe Y le coefficient c peut s'écrire, en

h ' \
considérant la rotation de 45o des æres autour de l'a:re z' ltous la forme o : \* r ]c z / où

2

al et cr2 sont respectivement les coefficients de dilatation thermique zuivant les directions x

et y. Or, puisque ces detur directions sont equivalentes, nous avorut:
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ct = ctl = s2 = 2.57 1o-5 oC

Cette valeur est en très bon accord avec celle mesurée par Cook (1967 ), (2.6510-5 oC à

20 "C). Nous pouvolut la comparer avec celles d'autres composés phosphates comme ADP

(ç11 :3.g 1g-5 og-l; I Cook (1967)], ou KTP (al = I I lO-5 oC-L, s"Z: 9 l0-5 oC-I, ct3 :

0.6 l0-5 oc-l) [ Bierlein 1989 ].

Cet accord permet de valider I'hypothèse des réflexions multiples cornme I'origine

du comportement en température de p2let du coefficient électro-optique 163.

Si nous prenons en considération les variations en température des paramètres L, d

et no dans la détermination du coefficient 163, point par point pour chaque température, à

partir des mesures de l'angle p26, les valeurs trouvées sont pratiquement confondues avec

celles calculées sans la prise en compte de ces variations cornme le montre la figure 12 qui

reporte aussi la différence entre les valeurs déterminées dans les deux cas ( de I'ordre de

0.02 pmA/).

En utilisant la méthode du suivi du point du minimum d'intensité transmise (

Chapitre m, $ C.2.5 ) nous avons déterminé le comportement du coefficient 163 en fonction

de la frequence de modulation (fréquence du champ alternatif appliqué ur cristal) dans une

plage 0 - lMIIz. Le résultat est représenté par la figure 14 :
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Fieure 14 : Evolution du coefEcient électro-optique 163 en fonction de la fréquence

de modulation

Nous remarquons que le coefficient électro-optique 163 baisse à partir de la

fréquence 100 ktlz. La différence entre la valeur obtenue pour une fréquence de 100 kIIz,

163(100 kIIz), et celle obtenue pour des basses fréquences (l ldlz), rOl(l kHz), qui est la

même que celle trouvée sans application de champ alternatif ( fréquence nulle ), r63(Vdc),

nous permet de déduire la contribution piézo-optique au coefEcient électro-optique. Cette

différence est trouvée égale à 1.7 pmV-I.

De point de rnre théorique, cette contribution piézo-optique peut être formulée de

la manière suivante ( Chap I, $ D.5. ):

101
6L
0,

x

x

r6(dc) - 16(100 hHz) = P66d63
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où p6O est le coefficient élasto-optique, et del est le coefficient piézoélectrique. A partir

des valeurs p66 et dOl donnees respectivement par Schmidt (1966), et Takizawa (1985),

nous pouvons calculer cette contributioq on trouve:

P66d6 = l'5 PmV-l'

Ce résultat est en très bon accord avec nos mesures.

Au delà de 100 kIIa le coefficient 163 montre une dépendance en fréquence plus

complexe que celle prédit par Pisarwskii et al [Pisarevskii 1965]. Ainsi ils suggèrent un

changement de niveag brusque, après l00ktlZ, cependant nos résultats indiquent une

décroissance monotone de 163 en fonction de la frequence de modulatio4 qui peut être

attribué à un mécanisme physique tel que des proceszus de relaxation. Cette h1ryothèse reste

à vérifier par des mesures conjointes de permittivité diélectrique en fonction de la fréquence.
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CHAPITRE V

Notre but consiste à déterminer de manière precise les coefficients électro-

optiques rc et 42 de BaTiO3. Ceci est d'autant plus important que, d'après des

etudes antérieures, ces coefficients sont supposés être très sensibles au dopage. Un

echantillon pur et un dopé au fer sont zuccessivement considérés. L'aude porte sur

la variation en fonction de la fréquence du champ de modulæion et de la

températurg autour de fanrbiante. En ce qui concerne le coefficient r42, une

methode originale de mesure est choisie et appliquee pour la première fois.

Après la présentation sommaire de BaTiO3 et de I'effet Pockels pour deux

configrrations possibleg nous détaillons les rézultats obtenus pour les deux

echantillons. Ensuite nous les comparorur à ceur de la littéranre et discutons les

différents souroes d'erreur.
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A. PRESENTATION DE BaTiOl

Une des grandes familles de composes ferroélectriques, est celle des orydes

perovskites de type ABO3, où A est un cation métallique mono- ou divalent, B étant un

anion métallique tétra- ou pentavalent. Parmi cette famille, le cristal le plus étudié est le

Titanate de Baryum BaTiO3.

Dans sa phase non polaire haute température (135<T<1425 "C), comme les autres

orydes de la famille des perovskites, BaTiO3 cristallise dans le système cubique de symétrie

m3m (06) (figure l).

@",
Qo
Or i

DE PHASE DANS BATÎOS

,9o

Fieure I : Structure perovskite orbique ABO3 tJPe avec forigine en A.
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BaTiO3 présente des changements de phase successifs, avec apparition d'une

polæisation spontanee dès la première transition. La sequence de transition est représentée

par le tableau I:

Phase Symétrie Etat de

polarisation

Température de

transition (oC)

C: Cubique 06 (m3m) Paraélectrique

Ps=o
134

Q: Quadratique C4r, (4mm) Ferroélectrique

Ps[001]

t2

O: Orthorhombique C2y (2mm) Ferroélectrique

Ps[01]

-82

R:Rhomboédrique ca*, (3m) Ferroélectrique

Ps[ I l]

Tableau I : Transitions de phase et état de polarisation dans BaTiO3

Les phases R, O, et Q appartiennent à des systèmes de symétrie plus basse que

celle de la phase C paraélectrique et qui s'en déduisent par des distorsions variées illustrées

sur la figure 2 suivante:
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Fieure 2 : Forme de la maille élémentaire de BaTiO3 et direction de la

polarisation spontanée dans les quatre phases:

(a) Cubique stable jusqu'a 134 oC.

(b) Quadratique stable entre 134 et12"C.

(c) Orthorhombique stable entre 12 et -82 "C-

(d) Rhomboédrique stable au dessous de -82 "C.

Ces distorsions, ainsi que I'apparition de la polarisation spontanée dès la première

transition C-Q, sont décrites en terme de variation des paramètres cristallins avec la

température (figure 3).

-Ï

t- .'

a,,/

,"/ )
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1.020

{ .01

t.000 cub
x rhom

tetr.

-r50 -1(X) -50

r fc)
Fieure 3 : Evolution des paramètres de maille de BaTiO3 avec la température

[KaY l9a9].

La polarisation spontanée est due aux déplacements des atomes par rapport aux

positions qu'ils occupaient en phase cubique. Lors de la transition C-Q, le déplacement se

fait parallèlement à I'ore 3 de haute symétrie, qui est, en phase quadratique I'a:<e

fenoélectrique ou polaire. Pendant les autres transitions, les déplacements se font dans des

directions différentes. Ainsi, la polarisation dépend des déplacements et donc de la

température comme le montre la figure 4.

r ('c)
Fieure 4 : Comportement de la polarisation spontanée de BaTiO3 en

température I Merz 19491.
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A.2. PROPRIETES OPTIOUES DE BaTîOt

Généralement, les orydes perovskites sont transpaf,ents entre 0.4 et 3.5 pnr, durs,

et résistants (comparés à KDP).

i'.*irtrnr. de transitions de phase, la ferroélectricité et de nombreuses propriétés

optiques, sont souvent attribuées à la polariubilité de I'orygène et aux mouvements relatifs

des octaèdres d'orygène B06 à sommet conrmun I Fontana 1985]. Ainsi, ces composés

présentent de larges constantes diélectriques, des indices de réfraction élevés, et en raison

de fortes non linéarités, des coefficients électro-optiques importants.

La figure 5 représente l'évolution des permittivites diélectriques selon'les ores a et

c, en fonction de la température. On renrarque alors la valeur élevee de e1 à température

arnbiante qui est de l'ordre de 3600 comparée à celle de K.D.P G 40) et de LiNbO3 t 80).

Cette valeur importante peut être reliée à la proximité de la transition de la phase

quadratique vers la phase orthorhombique (vers 9'12"C).

10.000

9.000

8.000

7.000

6.000

@ t.ooo

1.000

3.000

2000

1.000

I
-180- lo - l {0 - læ-100{s4-n  0  æ s  6  ætmu l

TFO
Fieure 5 : Permittivités diélectriques de BaTiO3 en fonction de la température

[Merz 1949i.
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La variation des indices de réfraction en fonction de la longueur d'onde a été

étudiée par lohnston I l97l ] et est reportée sur la figure 6.

2,3
0.4 0.{5 0.3 \ 0.s5

À,p',
Fieure 6 : Dispersion des indices de réfraction de BaTiO3.

BaTiO3 présente des propriétés photoréfractives, importantes et intéressantes pour

de nombreuses applications [Townsend 1970], [Klein 1988],. L'ensemble de toutes les

propriétés que présente BaTiO3 font de lui un matériau utilisé, ou potentiellement

intéressant dans plusieurs domaines de l'optique (conjugaison de phase, holographie,

modulatioq...).

pour améliorer les performances de BaTiO3, le matériau a été soit dopé par

diftrents éléments (Fe Ni, Co, Sr,..,Al) et à différentes concentrations, soit appauwi en

orygéne (creation de laornes). Des études faites zur BaTiO3 dopé fficheron 19721 ont

montré que les métaux de transition sont les meilleurs candidats (dopants) pour I'influence

des propriétés non linéaires. En particulier, pendant un certain temps, I'introduction du Fer

était reconnue comme responsable de I'augmentation considérable des valeurs de

0.6 0,70.65
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coef6cients électro-optiques [Godefroy 1986], et des propriétés photoréfractives [Klein

19g6, Godefroy 19861. En fait, il apparait que les phenomenes de photoréfractivité sont plus

complexes: il s'agit de tenir compte des traiternents qu'a zubi I'echantilloq des impuretés

involontaires et des lacunes d'orygène I Lahlafi 199U.

A température arnbiante, BaTiO3 présente la phase tetragonale, ferroélectrique, de

symetrie 4mm (C+v), l'ære ferroélectrique etant fa"xe c de sym*rie 4. L'effet électro-optique

est alors décrit par le tenseur suivant [Nye 1957]:

lrr

rrr

r3r

En présence d'un champ électrique externe f,tEr,E ,f3), l'éguation de fellipsoide

des indices a la forme générale:

[# *,',),' {+ +r,,n,)v' .(+ +r,,n,)"'
+2rrrw)E, *2r..ydB, :l

où no et n" sont respectivement I'indice ordinaire (nJ A oftraordinaire (q).

( l )

Deux cas s€ présentent selon que le champ appliqué est parallèle ou

perpendiorlaire à l'axe ferroélectrique.
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Dans ce cas, le champ a la forme C10, o, E), ceci permet d'ecrire l'équation (l) sous la

forme:

[* 
*,,."),, .(+ +,,,n)v' .(+ +r,,E)z' =r

Les nouveaux indices de réfraction sont définis par:

(2)

+:+ +r,,E:1
n] nl  

rJ nl
' #:f +"'n

soit:

ôn, =ôn, = jnf r,rn

ôo. : jnlr'n

ceci est valable dans l'hlpothèse où 
f)).,rn, 

.t
fr))".t, 

qui sera discutée plus loin.

On considère la configuration transverse: Le faisceau laser se propage selon la

direction x(ou y). Dans ce cas, lorsqu' aucun champ n'est applique, une biréfringence
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et le retard de phase correspondant est:

(3)

(4)

i où r. :ran 
{ï)'*

naturelle ̂ ,nyz(0) est observée. pour une polarisation de fonde dans le plan (y, z), la

biréfringence observée en présence d\rn champ appliqué selon la direction z est:

^nyz=Ânyz(o)+Ânyz(E)

ou Ânyz@) est la biréfringence induite par le ctramp appliqué par effet électro-optique

laquelle s'écrit:

Ânyz@)=ônr@)+ôny(E)

:|(o:",, -of",,)n

: * [ * - [ ï ) " ' ] '

rF(E) =T-,1u) :finlr.v

est le coefficient effectif qui décrit la réponse à un chalnp électrique zuivant l'u<e z, pour une

température et une longueur d'onde donnees. La mezure du retard de phase induit f@) en

fonction de la tension appliquée permet donc de determiner le coefficient rç, Gornaissant L,

d, et l'indice de réfraction n€ .



E

Dans ce cas le champ s'écrit Ë(E, 0, 0) (ou (0, E,

forme:
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0)), et on réécrit l'équation (l) sous la

(s)

x

{ *4 { *z"nxzE =l
ni  n i  n ;

Pour pouvoir exploiter cette équation on l'écrit dans son système d'æres principaux' Ceci est

obtenu en effectuant une rotatiorl d'angle 0 autour de l'ære y. Les nouveaux ores sont alors

X, Y et Z'tels que:

x=X'cos(0)-Z'sin(O)

y = Y f

z=X'sin(Q)+Z'cos(0)

Sioninjectelesrelations(6)dansl'équation(5)nousaurons:

(6)



",'[# 
*f *2r,Ecos(o )sin(,,) Ë 

.

,,,[# *p. -2rn Ecos(a )sin(e )) +

,*,)r,["o. r e ) sin ( 0 r[+ +) 
+ron(cos, 10 ; -in2 r, t)) =t

Les a,xes X, Y : y et Z' sont des æres principaux de l'ellipsoide des indices si:

BaTiOy93

(10)

cos(o)sin(or[+ +) 
+r.,n(cos'10; -sin'(0)) =o

d'où tg(2[:#
;: 

-;:

Tenant compte de l'équation (8), I'equation (7) dwient:

I r ,orlx,, g J+ -rontg(o yfz,, =r
L;: 

*n 
"tg(-,1 ni Lol 

-* ' 
J

Même pour des champs appliqués, relativement intenses, 0 est généralement

(hypothèse vérifiée plus loin), et nous pouvons alors faire fapproximation:

tg(o) o - 
l'*"j

; : ; :

Ainsi res a(es x et x, z etz) restent pratiquement confondus. Les variations d'indices, dues

atr chaml électrique, suivant les directions tq y' et z sont:

(8)

(e)

faible
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( l  t )
t

ôn,(E) = jnl t*Etg(0) ,  ônr(E) =0

l -
ôn,(E) =infrn'Etg(0)

En utilisant I'approximation (10), les relations (l l) deviennent:

n""rlrE' (r2)
ôn,  (E)  =

On considère la configuration transverse schématisée sur la figure suivante:

T
E

Si l,onde se propage suivant l'ære y, en tenant compte des relations (12), le retard de phase

induit par le champ électrique, entre les composantes de la polarisation de l'onde selon x et

z s'écrit:

't+-+)
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r-(E) :T--(E) :+[on,1n; -ôn,(E)]

rin' =n ftttrv'
(13)

où A est un coefficient constant.

Le retard de phase induit par le champ électrique par effet électro-optique est ainsi

une fonction quadratique du champ électrique.

Le coefficient électro-optique r42 pa,tt être donc dfferminé, soit par mesure de

I'angle 0 nécessairement faible, soit par celle du retard de phase induit. Afin d'obtenir une

précision expérimentale acceptable, il est nettement préferable de mesurer le retard de

phase induit f(E), que I'angle de rotation 0-

Les échantillons étudiés nous ont été fournis par le Laboratoire de Physique du

Solide (LPS) de Dijon. La croissance des cristar:r, purs ou dopés, se fait par tirage à laide

de la technique Czochralski. Après traitemen! les cristaux sont monodomaines et de bonne

qualité optique. pour ces echantillons, les temperatures de transitions ont été trouvées

SucCeSsivement égaleS I 
T''q""- :135'5oC' Tsa'oq''+rrtrerboobrq.c :7oC, 

et

T* *"",r+rh.cboédrl$F 
: 40'5 

o 
C'

Des mesures de la biréfringence naturelle et de celle induite paf, un champ

électrique sont efuuees en fonction de la temperature, et pour différentes fréquences du

champ appliqué, pour des échantillons de BaTiO3 pur et dope ur Fer. Ceci dans les

configurations qui permettent la détermination des coefficients électro-optiques r. et r42.

pour I'application des champs électriques, des électrodes d'Or ont eté déposées par

évaporation sur les faces perpendiculaires à la direction du champ.
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C -.1. MESURE DE r,

o BafiO| our

L,echantillon de dimensions 4.15*2.96*2.07 mm3, a été inseré dans le dispositif

optique (modulateur de Sénarmont decrit dans le chapitre [, $ C.2.), dans la configuration

transverse perrrettant la détermination du coefficient rr .

Dans le but de determiner l'effet thermo-optique afin de pouvoir separer cette

contribution de leffet purement électro-optique, des mesures à la fois de biréfringence

naturelle og/et celle induite par un champ électrique appliqué à féchantillon sont réalisées.

Ces mesures sont effectuées pour une température fixe stablg ou en fonction de la

température au voisin4ge de la température ambiante.

a.l. Détermination de r, à température ambiante

a.1.1 Mesure de la biréfrineence naturelle

Dans un premier temps, des mezures sont ef[ectuees en fonction de la température,

pour une longuenr d'onde l, = 633 nm saruI tension continue appliquee, mais avec une

tension alternative d'anrplitude crête a crête Vrç: 50 V, et de frequence lkllz. On relève la

variation de furgle FX d" I'analyseur correspondant à la position dite de doublement de

fréquence, FZ(O).
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(l s)

24,1 24,9 25,2 25.,6 26 26.4 l6.t n,2

Tenpérature ( 'C 
)

Fieure 7 : Variation de I'angle 9Z(O) en fonction de la tempérahre.

La figure 7 reporte l'angle de I'analyseur necessaire à la compensation du retard de

phase dû à la variation de la températurg et qui s'exprime de la façon zuivante:

r(o,r):+ry 6r:2lt(o,r) (14)

ôP2r (0 ,T)  _ rL  ôAn- (0)

ôT} \ôT
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Nous pouvons alors en déduire la variation de la biréfringence naturelle, en

fonction de la température à partir de

ôÉ ttl9'T) =167.r7 degré angre oc'r
ôT

soit:

ôan- (o) :(t.lzto.o3)ro-{ "c-r
ôT

qui est en très bon accord avec le résultat de Kristofel [1980]:

ôÂn* (o) =1.39 lo-{ oc-r
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a.1.2 Mesure de la biréfrineence totale

Dans une deuxième étape, on mesure la variation de fangle FZf, en fonction de la

température lorsqu'une tension continue Vd. ot appliquee au cristal selon l'æ<e c.

1000

*- Vds r 110 Y

200

19 20 2r 22 23 24

lempératur€ ( oC 
)

Fieure 8 : Variation de I'angle pZ(t lOV) en fonction de la température

La figure 8 reporte l'évolution de l'angle FZf d" l'analyseur au point de doublement

de fréquence, en fonction de la température, ceci pour une tension V6ç appliquée de I lOV.

Nous pouvons de la même façon que dans le cas de la figure 7, déduire la variation de la

biréfringence correspondante, en fonction de la température. Nous trouvons:

ôP 2r (llov'T) =195.03 Degré .C-r
ôT

0



soit
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ôÂn-grov) =(r.es to.o3)ro- .c-r
ôT

Nous rema^rquons que cette variation est supérieure à la variation de la biréfringence

naturelle seule. Ceci peut s'expliquer de la manière suivante: La variation de la biréfringence

calculée dans ce cas , est la somme de la variation de la biréfringence naturelle, et de celle

due à feffet électro-optique (non nulle). Ainsi, la valeur trouvée est supérieure à celle de la

biréfringence naturelle seule. Nous en déduisons que la contribution électro-optique dépend

de la température.

Cette contribution, d'après la relation 3, est proportionnelle au coefficient électro-

optique rs ; celui ci dépendrait donc de la température. Nous avons alors mené une étude en

température du coefEcient rc .

a.1.3. Détermination du coeflicient r. en temoérature

Pour une température stable donnée, nous déterminons la variation du retard de

phase due à la tension continue appliquée au cristal, en fonction de celle ci, par lecture

directe de l'angle gZf de I'analyseuç nécessaire à la compensation du retard de phase induit

par effet électro-optique (Chapitre III, $ C.2.2.). Le résultat est représenté sur la figure 9.
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.20

.40

.45

Tenslon ( V )
Fieure 9 : Evolution de l'angle gZf en fonction de la tension continue appliquée,

pour la températureT=23.6 oC (cas de BaTiO3 pur).

La figure 9 reporte le comportement de l'angle FZf d. compensation du retard de

phase induit par la tension continue appliquee au cristal. On trouve que c€ retard est une

fonction linéaire de la tension appliquée. Ceci est conforme à leffet Pockels que présente le

BaTiO3 à cette température. Par suite, d'après la relation (3), la væiation

ô0,, (V) :  "L ol,
ôv Àd 

-'-"

r"â
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permet de calculer le coefficient rr:

,  = Àd ôpr ' (v)  (16)-c 
rlo] ôv

La valeur de I'indice de réfraction utilisée est ne = 2.36 donnée par Wemple et al [Wemple

1e681.

En procédant de la même manière, pour diftrentes températures, nous

déterminons l'évolution du coefficient électro-optique r, en fonction de la température.

La figure l0 montre la grande dépendance du coefficient r. en fonction de la

température entre 19 et 24 oC: dans une plage étroite autour de la température ambiante.

Nous observons ainsi une variation de I'ordre de 20%o pour 5 oC.

t20

tr
È

v
o

li l(l(l

90

t0

70

Température (' C )
Fieure l0 : Dépendance en tempérahrre du coefficient électro-optique r. dans

BaTiO3 Pur.

{+
1t.5 19.5 20,5 21.5 22.5 23,5 24,5
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a.2. Mesure en fréouence du coellicient r*

Dans le but de pouvoir séparer la contribution piezo-optique de I'effet électro-

optique primaire (Chapitre I, $ D.4), nous avorut envisagé des mesures du coefficient rc en

fonction de la fréquence du champ de modulation, pour une température donnée. Pour ce

faire, nous avons utilisé la méthode du zuivi du point de minimum d'intensité (détection du

minimum d'intensité à la sortie du dispositif optique), utilisant un double Box-car. Ceci est

réalisé pour des fréquences allant de 0 à 5001d{2.

La figure I I montre l'évolution du coefficient rc en fonction de la fréquence du

champ de modulation pour la température23.6"C.

0.1 I l0 100 1000

Fréquence ( KIIZ )
Fieure 11 : Comportement du coefrcient électro-optique rc en ûéquence de

modulation.

t20
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Nous remarquons que pour la température 23.6 "C, et dans I'intervalle de fréquence

de mesure, le coefficient rc conserve une valeur constante de l'ordre de92 pmv-l

Des travaux antérieurs sur le BaTiO3 dopé [Mcheron 1972, Ousi 1986]' ont

montré que le dopage en Fer dans une proportion appropriée affecte les propriétés

physiques du matériau; en particulier, il provoque une augmentation du rendement

holographique et les valeurs des coefficients électro-optiques I Godefroy 1986]'

Nous avons repris la même étude faite zur BaTiO3 pur, pour un echantillon de

BaTio3 dopé à 0.135 Yo de Fer. L'échantillon dont nous disposons a pour dimensions

4.g7*3.9212.85 mm3, et présente une partie grisâtre vers une des six faces (Figure l2)-

Fieure 12 : Partie grisâtre dans BaTiO3 dopé au Fer'

Cet observation nous renseigne sur le caractère monodomaine de l'échantillon et

sur le sens de l'ære ferroélectrique I Collin 19821'
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b .1. Détermination de r. en fonction de la temoérature

Le champ de modulation à une amplitude de 50 V crête à crêtg et une fréquence

de 500 tlz. On mesure la variation de langle FZf de l'analyseur en fonction de la tension

V6. appliquée pour une température fixee. Les rézultats sont représentés sur la figure 13

suivante pour une température de 21.3 oC :

2S

20

0 20 40 60 t0 100

Tension ( V )
Fieure 13 : Dépendance de l'angle FZf en fonction de la tension continue

appliquée au cristal (cas de BaTiO3 dopé au Fer).

Nous remarquons alors que fangle FZf est une fonction linéaire de la tension

continue appliquée. Ainsi le cristal BaTiO3 dopé au Fer présente un effet électro-optique

Pockels, I'effet Kerr n'est pas décelable.

15
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La pente de cette droite permet, via la relation 16, de calculer le coefficient rc pour

la température de mesure. Nous pouvons ainsi déterminer l'évolution du coefficient électro-

optique r, du BaTiO3 dopé au Fer en fonction de la température. Le résultat obtenu est

reporté sur la figure 14.

Nous avons considéré la même valeur de I'indice de réfraction ne que celle du

composé non dopé, puisque le dopage en Fer ne semble pas modifier les indices de

réfractions [Ousi 1986 ] [ Burns 1990].

120
A

\  110
al
E
È

- roo
|,

lr

90

t0

?0

60-'it.t 
zl.g 22.4 22.9 23'1 23'9

Température (o C )
Fieure 14 : Dépendance en température du coefEcient r. de BaTiO3 dopé au

Fer.

i Comme pour le cas du BaTiO3 pur ($ figure l0), nous observons une variation

. importante du coefficient r, en température: elle est de I'ordre de30Yo sur une plage de 3-5

oC autour de la température ambiante.

**t*+

+
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De la même façon que pour BaTiO3 pur, nous avons, à I'aide de la méthode de

détection du minimum d'intensité, déterminé le comportement du coefficient r, du composé

dopé au Fer en fonction de la fréquence de modulation (de 300 Hz à 700ldlz). Le résultat,

pour la tèmpérature22.6 oC, est reporté par la figure 15:

A

\
A
FI
I

È

\J

tf
Ir

90

110

10
100 1000

Fréquence ( KHz )
Fieure 15 : Dépendance en fréquence de modulation du coefficient rr du

BaTiO3 dopé.

Nous n'observons pas de changement de "nivear moyen' pour la valeur du

coefficient rr, qui garde une valeur moyenne de 86 pmV-I, comparée à celle du composé

pur:92 pmv-l

0.1 l0
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Cependant si on compare l'évolution du coefEcient rc pour les deux échantillons,

nous remarquor$ que dans le cas du BaTiO3 dopé au Fer, le coefficient rr montre une

grande dispersion de valeurs. Ces fluctuations peuvent être liées au charges d'espace, ou à

des contraintes internes à l'echantillon du fait que le cristal n'est pas complètement illuminé.

Il y'a donc création de porteurs de charges dans la partie illuminée (ce qui doit être

négligeable dans le cas du composé pur), et ainsi, de champs internes au cristal. Ces champs

crées, peuvent induire par effet électro-optique des variations d'indices, les parties eclairées

et non éclairées ne présenteraient alors pas les mêmes indices. La creation et le déplacement

des charges dépendent de la fréquence du champ appliqué, ainsi que la différence des

indices entre les parties éclairées et non éclairées, ce qui expliquerait la disparité des valeurs

du coefficient électro-optique r" en fréquence.

C -.2. MESURE DE rqt

D'après l'équation 10, le retard de phase induit par un cristal de BaTiO3, soumis à

un champ de direction perpendiculaire à l'axe fenoélectrique du matériau, est quadratique

en champ et est proportionnel au carré du coefficient électro-optique r42. Ainsi la mesure

de ce retard de phase nous permet d'avoir le coefEcient r42. Nous avons déterminé , de

cette façoq le comportement en fréquence et entempérature du coefficientr42 pour les

deux échantillons etudiés precédemment.

u BafiOrg
-t'

Le champ électrique E est appliqué suivant [a:<e x, la propagation du rayon laser se

faisant durs la direction Y.
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a.l Mesures en temoérature sous tension continue

En premier lieu nous avons procedé à des mesures de variation de l'angle p26, en

fonction de la température, sous une tension continue appliquee perpendiculairement à l'æ<e

z ,Yd,c:  I  l0 V.

1000

t00

200

19 20 2t 22 23 24

Température ( oC )
Fieure 16 : Evolution de I'angle FZ(t l0 V) en fonction de la température.

La figure 16 montre l'évolution de l'angle pZf de I'uralyseur an température, entre

19 et 24 oC. Cette évolution étant linéaire , nous en deduisons, conformément à la relation

14,lavariation de la biréfringence totale: la biréfringence naturelle plus celle due au champ

électrique par effet électro-optique. Nous trouvons:

ôAn-(110v) :1.747 1gr oç-r
ôT

0
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Si nous comparo6 cette valeuq à celle trouvée dans le cas de la configuration rt

avec la même tension V6ç appliquee ou à celle déterminee sans tension appliquée

(biréfringence naturelle) nous avons:

ôan*(0) (  ôan*(110v) l ,  Oan*(t tov) l
ôT 

' 
ôT .l,. '  ôT J,o

Nous en concluons que:

- La contribution électro-optique à la biréfringence dans la configuration r42 dépend de

la temPérature.

- La dépendance en température de la contribution électro-optique dans la configuration

r42 est plus importante que celle dans la configuration rs; en d'autres termes, le

coefficient r42 est plus sensible, que le coefEcient rç, à la température au voisinage

de la temPérature arnbiante.

Dans le but d'étudier le comportement en température du coefficient r42, nous avons

effectué des mezures de retard de phase en fonction de la tension appliquee, pour une

température donnée.

La figure 17 montre I'allure de gZf en fonction de la tension Vdc appliquée pour

une temperature 19 oC.
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Fieure 17 : Dépendance de I'angle FZf en fonction de la tension appliquee dans

la configurati on r4Z@aTiO3 Pur).

Nous remarquons alors que PZ(Vdc) est une fonction quadratique de la tension

V6r, conformément à la formule 13:

25

120'g
Ett
\

IroqI

0

"r_ nl +nl n, Y'r(E)::
À I  l ' *d '

;: -E

Un ajustement des résultats expérimentaux de la figure l7 en un polynôme du second degré

nous fournit le terme:
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rL nl +nl ,,
ÀdE''

ni nl

nous en déduisons alors le coefficient r42.

La même procédure à été appliquée pour diftrentes températures. Nous avons

déterminé, ainsi le comportement en température du coefficiert r42. Les résultats sont

représentés sur la figure 18.
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Fieure 18 : Dépendance en température du coefficient r42duBaTiO3 pur.

Nous observons zur cette figure la dépendance en température, très importante, du

coefficient r42, qui varie pratiquement de l00p/o $r une plage de I oC au voisinage de la

1t.5 1t,75
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température ambiante. Cette variation est plus importante que celle du coefficient rç,

formulé au paragraphe a.l.

b. BaTîOJ dooé au Fer

La même étude à été entreprise sur le cristal de BaTiO3 dopé au Fer (0.135 %).

b.l. Mesures en température.

Pour une température donnée, la figure 19 représente le comportement du retard

de phase en fonction de la tension continue appliquée perpendiculairement à I'a,xe

ferroélectrique du cristal (configuration r 42)

\

Boa
\,

40
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3

d.ro

.10

.20
.150 .100 .50 0 50 100 150 200

Tension ( V )
Fieure 19 : Evolution de I'angle FZf en fonction de la tension Vdc appliquée au

cristal.
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Nous remarquons alors que le retard de phase dû au cristal est bien une fonction

quadratique de la tension appliquée. Si on compare oe résultat à celui obtenu dans le cas du

BaTiO3 pur, on remarque que la parabole est plus marquee pour le composé dopé que pour

le composé pur, dans les deux cas le retard de phase s'ecrivant (équation l3):

r(E) :^#'l,v'

Le coefficient A est le même pour les deux composes pur et dopé. Cette parabole est

marquée pour le composé dopé au Fer bien que le facteur IJd2 soitmoitié de celui dans le

cas du pur. Ceci tient au fait que le coefficient r42est plus grand pour le composé dopé Fer

que pour BaTiO3 pur.

Nous avons alors déterming pour diftrentes temperatures, le coefficient r42. Le

résultat est reporté sur la figure 20.
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Fieure 20 : Evolution en température du coefrcient électro-optique r42 du

BaTiO3 dopé au Fer.
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Nous pouvons, à première rnte, remarquer les valeurs énormes du coefEcient t42

(3000 à 4500 pmv-l), comparées à celles du composé pur (1200 à 2500 pmv-l)'

La variation du coefficient électro-optique r42est pratiquement de 100 o/o sur un

intervalle de 3 oC.

Les valeurs du coefficient électro-optique r42 montrent elles aussi une certaine

disparité qui peut être interprétée pour l'échantillon dopé de la même façon que pour le

coefEcient r, (problème lié aux charges d'espace).

b.2. Mesures en fréquence.

De la même manière que pour le coefficient électro-optique rç, 'oous avons

déterminé le coefficient électro-optique 42 porr diftrentes fréquences du champ de

modulation. pour une température de2l oC, et pour une fréquence donnée, nous effectuons

des mesures en tension du retard de phase induit par la tension appliquée, utilisant la

méthode de détection du minimum d'intensité à la sortie du dispositif optique, la détection

se faisant à I'aide du Box-car EG&G. La détermination du coefEcient électro-optique se fait

ensuite de la même façon que dans le cas de la méthode du suivi du point de doublement de

fréquence.

La frgare 2l reporte le comportement du coefficient r42 en fréquence de

modulation de 0 à 700 kl{z.
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Fieure 21 : Dépendance du coefficient r42de BaTio3 dopé Fer, en fonction de

la fréquence de modulation.

On remarque que r42 est pratiquement constant sur toute la plage de fréquence.
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D. CONCLUSION.

Lors de notre etude menée en parallèle sur un cristal de BaTiO3 pur et un autre

dopé au Fer (0.135 7o) nous avons pu mettre en évidence les points suivants :

-- Ia forte dépendance en température du coefEcient r" au voisinage de la

température ambiante: cette variation est de I'ordre de 30 o/o sur une plage de 3 à 4 oC.

-- Lavariation du coefEcient r42 en température au voisinage de la température

ambiante, cette variation est plus importante que celle du coefficient rc, elle est

pratiquement de 100 %o pour une variation de 3 à 4oC pour le composé dopé, et de loC

pour le cristal pur.

- Cette dépendance en température au voisinage de la température ambiante est liée

au fait que la température de la transition quadratique orthorhombique est proche de la

température de nos expériences (5 à 12 "C). Puisque tous les paramètres physiques du

matériau sont très sensibles à tout changement de I'environnement du cristal au voisinage de

la transitiorq en particulier sensible à une variation de température ($ figures 3, 4, et 5), les

coef6cients électro-optiques, étroitement liés aux permittivités diélectriques et à la

polarisation spontanée, dépendent eux aussi de la température au voisinage de la

température ambiante.

- Le dopage en Fer ne semble pas affecter le coefficient r, de manière notable.

pour le composé pur ou dopé ru Fer, la valeur du coefficient r, est de fordre de 90 pmv-l

à Z2.S oC. Par contre la valeur du coefficierû r42 se trouve considérablernent augmentée

(multipliee par un facteur 3): pour le BaTiO, pur r42: 1776 pmv-l à l9-l oC, et pour
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BaTiO3 dopé r42 de 5000 (à 5500) pmv-l obtenue pour la même température par

extrapolation des mesures de la figure 20.

- Les coefficients électro-optiques rç et r42, pour les deux composés pur et dopé,

gardent une valeur constante pour une frQuence de modulation jusqu'à 700k}lz,

DISCUSSION.

Le tableau suivant résume les principaux rézultats des mesures de coefEcients

électro-optiques dans BaTiO3 pur, trouvés dans la littérange.

Nos remarquons alors I'accord entre nos résrltats et ceu:r d'autres auteurs, obtenus

par des méthodes diftrentes. Ces résultats sont donnés sans préciser la température exacte

des mesgres, ni si I'effet thermo-optique a eté pris €n compte dans les mesures ou dans le

calcul d'erreurs strr les valzurs obtenues.

MéthodesValeur (pmAf)Références

r42=164OJohnston (1965)

rç: 108 (+S U'1Johnston (1971)

Mesure de r13 et r33 Par
interferometrie
Mezure de rç par

r "=76 G9W

r":79 (t8 "/ù

Ducharme (1987)

Mezure de r13 et r33

interferométrie
rç = 95 ( l2lVùMaillard (1989)

Modulation

d'anplitude avec

compensation lineaire.
rc = 90 ( l l5%)

rc : 90 (l7o/o){à23. l"C)

142= r776(17%)(àL

l9.l"c)

Nos mesures
Avec T/O

Sans T/O
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Si nous considérons les variations de la biréfringence du matériatr dues à la

température par effet thermo-optiqug ou a un champ électrique par effet électro-optique,

nous pouvons deduire que pour un echantillon de dimensions tel que Ud: I l'effet d'une

variation de ternpérature de 0.1 "C est equivalent à I'ef[et d'un champ électrique appliqué de

24kYtm..Soit , pour I'echantillon pur que nous avons étudié, une biréfringence de 1.4 l0-5

peut être induite par une variation de température de 0.1 "C ou par un champ électrique

appliqué de 47.2 kV/m. Ceci à lui seul peut expliquer la disparité des résultats trouvés dans

la littérature si l'effet thermo-optique n'est pas pris en compte.

D.3. VALIDITE DES APPROXIMATIONS UTILISEES.

Dans ce paragraphe, nous allons vérifier la validité des approximatiôns utilisées

dans notre étude, à savoir la relation l0 ainsi que ôn@) << n, ou 4 )) "t- n z

a 6n(El << n

La variation d'indice due à un champ électrique par effet électro-optique s'écrit:

I
ôn(E) : jn3rE

z

où r est le coefficient électro-optique effectif. Il prend des valeurs de l'ordre des pmV-l th

plus grande valeur rencontrée est: 4000 pmv-l), les champs appliqués ne dépassaient pas

50 kV/m et les indices de réfraction sont de 2.4. Nous pouvorut alors calculer la variation

d'indice due au champ électrique, soit ôn@) de I'ordre de l0-3 qui reste négligeable devant

n= 2.4. Ceci justifie lapproximation utilisée dans la détermination des coefficients électro-

optiques. Si nous calculons 4 
" 

rE nous trouvons:
n '

# 
= o.l7 et rE: 1.9 lo4 , ,oit { >> rE.
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b. te(A s A

Nous avons:

tg(20)=#
; : ; :

où les indices ordinùe et extraordinaire sont respectivement ns = 2.41 et ne : 2.36, tels

que donnés par Wemple [968]. Utilisant les valsrs de r42 et celles du champ appliqué

données ci dessuq nous trouvons:

tg(20):0.0687, soit une valeur de 0:0.0343 et tg(e):0-0343.

nous avons bientg(Q o 0ce qui justifie notre hlpothèse'

D..4. CALCUL D'ERREURS.

L,erreur sur la détermination de I'angle gZf est la même aussi bien pour la méthode

du suivi de point de doublement de fréquence que pour celle de zuivi de point de

transmission minimale. Uamplitude du champ de modulation à été conservée constante

durant toute l'étude menee sur les echantillons de BaTiO3 pur ou dopé.

a Eûeur sar la vartafion ile Ia biréfrûnsence naturelle-

D'après la formule 15 nous pouvors ffre:

ôAn(o) _ I  ôPrr(0)
ôT rL ôT

ô&(e) :" ,solt sl on note -ôT
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ôL:^l +a^TL

où ÂL est l'erreur sur la longueur initiale L de l'échantilloq et cr^TL est le terme dû à la

variation de température ÂT, a est le coefficient de dilatation thermique linéaire. Puisque o

- l0-5 oç-l pandolt l98ll, l'erreur totale sur la longueur L est ôL : 5 l0-3 mm (si on

prend ÂT = 0.01 'C). Par zuite la précision sur la détermination de la variation de la

biréfringence naturelle en fonction de la température a pour valeur:

9" =2oyo
I

qui donne une incertitude absolue de + 0.03.

ôa ôL . ô8,. . ôT
- : - - J - - -

aLF*T

Dans I'erreur ôL nous pouvons introduire I'effet de la dilatation thermique:

b. Sur Ie coefficient éIectro-ootioue rt

La relation 16 est:

Àd ôp r, (v)

" 
-"l,o: 

ôv

d'où

ôr. -ôL *9! *rôo.-.æ'- |N'
r cLdn .Fr rV

Nous pouvons, dans ce cas aussi, introduire les variations de d, L et n€ en fonction de la

température dans I'erreur sur ces paramètres soit:

ônqtotale) = ône + (ôn€/ôT)^T

ôL(totale): ô1. * aILAT

ôd(totale)=ôd+ u2dÂT
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Le terme ïFZdlZtpeut être décomposé en:

- une partie due à I'erreur de détermination sur p2f (erreur lié€ à la sensibilité de la

méthode). ôp2(det) = 0.5 Degré angle

- une partie due aux fluctuations de la température autour du point de consigne (non

détectable sur les thermomètres).

soit:

ôFrr:ôErr(det) Jq.|q
8r. Fr, \ dT /Ptt

ôT est la variation de température, non décelée, zusceptible de faire varier langle p2g Ceue

quantité à été déterminée dans la chapitre m ($ C.2.6) nous avons trouvé ôT=0.01'C.

Nous trouvons pour l'erreur str le coefficient rç:

ôr" :lsyo
rc

c . Sur Ie coeffrcient r 0

La relation 13 nous permet d'écrire:

":,:#ffi*,.
d'où:

zôrn :ôL +2!g +2ry &, 
ô(nl -n;') 

*{-": +ol)
ra L d -v 

Fr, 
-Ïfr---ffi|
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De la même façon que pour le coefficient rr, l'erreur due à la température est inclue dans

les erreurs sur les autres paramètres (effet thermo-optique, dilatation thermique), nous

trouvons pour ferreur sur le coefficient r42:

l"n -'r*
1e



"l*l ;'p'* ry yn' à' h'* d' tnn"r" l*l * ''"'"t'l*("')' l*l

*'-fp,*rt*, l*l ,'-'il, l*l * cm'lfuw''

W

CIIAPITRE VI

PbTiO3 est un compose peu etudié bieir que présentant le même structure que

BaTiO3 à temperature ambiante. puisque ses proprietes électro-opiques n'ont pas

eté reportees jusqu'à ce jour, il nous a semblé intéressant d'étudier gn monocristal

de PbTiO3, et de comParer les rézultats obtemrs avec seu'( d'a'tres composes à

base de plomb (P1ZT,P:|Z'D ou à BaTio3. Nous avons moffié çe le modèle de

\vemple et Didomenico (1969) s'applique bien à ce composé' ceci nous permis de

déduire d'urtres coefficients électro-optiques' Cette étude a nécessité des mezures

électriques et diélecfiiques qui ont permis I'orploitæion des résultæs obtenrs dans

le cadre du modèle de\Vemple etDidomeoico
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sont difficiles à preparer du moins pour une tnille et une qualité srffsante pour des

investigations optiques. D'autre pafi ses propriétés sont souvent affectées par des problèmes

de stoechiometrie.

I-a seule transition de phase parfaitement eonnue, que présente le PbTiO3

s'éffectue entre les phases cubique et quadratique à la température Tc = 490 oC.

Contrairement à BaTiO3, il semble que PbTiO3 reste quadratique à basse température:

l'absence de transition de phase à basse température a Aé mise en âddence par Idrissi

[Idrissi 1989].

Au dessus de cette température T = 490 "C, il appartient au système anbique m3m,

de la structure perovskite 6rye. Cette phase est centrosFnetrique, et donc paraélectrique

(cas de BaTiO3)

Le passage vers les basses tempérahres (T < Tc) s'accompagne dbne distorsion

selon l'æce c, et donc par un déplacement des anions et des cations, parallèlement à l'ære c

mais dans des sens opposés. Il apparait alors un moment dipolaire permanent, parallèle à

l'ære c: I'ore ferroélectrique. La symétrie passe donc du anbique (rn3m) au quadratique

(4mm ).

æ 3lJo

Température (oC)

Fisurr I : Variation en fonction de la température de la distorsion c/a de-puTio3 
( d'après Mabud etctlazæ,1979)

- lor
o
t
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La figure I présente l'wolution du rapport des paramètres de maille cla en fonction

de la température ( lvlabud et Glazer 1979 ). Nous remarquom la grande distorsion c/4

surtout au voisinage de la température anrbiantg comparée à celle de BaTiO3 (1.065 pour

PbTiO3 et l.0l pour BaTiOf à 25 "C). Cette forte distorsion affecte énormément les

propriétés du PbTiO3i en particulier, elle serait responsable de la grande polarisation

spontanée, laquelle est en relation avec les valeurs des indices de réfraction ordinaire et

extraordinaire. Les figures 2 et 3 représentent le comportement en température de la

polarisation spontanée et des indices de réfraction dans PbTiO3.

1\l
f,

I

Q

À

Fieure 2 , n*rutioï:Tt'ËrÏfirffispontanée dans pbrio, en foncrion
de la température [Kleemann et al 1986].

200
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Température (Kl)
Fieure 3 : Evolution des indices de réfraction ordinaire et extraordinaire de

PbTiO2 en fonction de la température [d'après KLEEMA].IN a al
19861 

r

Nous pouvons comparer les deux composés PbTiO3 et BaTiO3 dans le tableau
suivant:

PbTi()3 BaTiO3

Nombre de
transitions

I 3

Symètrie à T
anrbiante

4mm 4mm

cla àT ambiante 1.07 t .0 l

Ps à T ambiante 60 - 80 pCcrrrz 15 -25 pCcrrtz

ne à T ambiante 2.659 2.36 ()r d33n

no à T ambiante 2.668 2.4r (À d33n

^n à T ambiante 0.009 0.0s ( \ d33n

Nous remarquons alors que bien que le PbTiO3 présente, à tempérahrre arnbiante,

la même structure cristallographique que BaTiO3, lanrs proprietés sont très diftërentes.

40() 6( '() 8( ' ( )  10()0
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But de notre traryil

La ditrculté de croissance de monocristaux de PbTiO3, en a fait un matériau peu

étudié et peu utilisé. Notre travail consiste en une étude: l) des proprietés électriques et

diélectriques , 2 ) des propriétés électro-optiques d'un monocristal de PbTiO3 (ce qui n'a

jamais été reporté precffement ). Il s'agit de montrer ses potentialités électro-optiques en le

comparant à d'autres matériaux, et de comprendre la physique de l'effet électro-optique dans

ce composé à base de Plomb. En effet le modèle proposé par Didomenico ( 1969) ne

s'adapterait pas à ce composé, alors qu'il explique bien les propriétés optiques et électro-

optiques de BaTiO3, LIMO3, LiTaO3, KMO3, ...,et des composés à base de Plomb

(Pb,Ba)(Zr,Ti)O3 [Thacher 19701. Nous essayerons ensuite d'analyser les liens entre les

propriétés électro-optiques et diélectriques.

Les cristaux que nous étudierons sont préparés par Wojcik [Wojcik 1988] de

Katowic en Pologne, et sont obtenus par croissance en solution ( méthode du Flux).

C. MESTJRES ELECTRIOUES.

C.1. MESARE DE I}I CONDUCTIWTE ELECTRIOUE.

Dans ce paragraphe, on détermine la conductivité, la permittivité diélectrique, et la

polarisation électrique, grandeurs utiles à la fois pour la mise en oeuwe ou l'interprétation

des mesures électro-optiques.

Des mezures de conductivité électrique ont eté réalisées entre -120"C et la

température arnbiante, et de l00oC à 600 oC. Le résultat est représenté zur la figure 4

suivante.
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Fieure 4 : Conductivité électrique de PbTiO3 en fonction de la température.

Nous pouvons en déduire la température de transition quadratique-cubique. Nous

trouvons T, = 490 oC. Nous remarquorur aussi la valeur de la conduc'tivité à température

ambiante qui est o : 3.9 l0-5 Scm-l , valeur relativement grande. Cette conductivité est

susceptible de créer des problèmes, lors de I'application d\rn champ électrique DC. En

particulier des phénomènes de conduction ou diffirsion des ions provenant de l'électrode

dans le matériau. Pour palier à ces problèmes, des électrodes bloquantes ou isolantes seront

utilisées pour I'application de champs électrique au cristal ($ D.2.1.).

C.2. DETERMINATION DE I./I PERMITTTWTE DIELECTRIOUE ET

DE L/I POI}IRISATION SPONTANEE

". 
léttJErui

La détermination de la permittivité diélectrique à.eé faite à I'aide d'un capacimètre

fonctionnant à lMtlz (Vmoc : 100 mV). La mesure de la capacité de l'echantillon nous

Chop W- 129
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permet de calculer le constante diélectrique via la formule bien connue:

, t  -  6o€5

e

où S et e sont la surface de l'échantillon et son épaisseur respectivement.

Nous avons trouvé:

": 
lo7

Puisque seul le coefficient éledro-optique r" correspondant à I'application d'un

champ électrique DC selon I'a:re c a pu être étudié, 14 n'ô pas été mesurée.

Les mesures sont réalisées sur des échantillons de la même famille que celui utilisé

pour les mesures électro-optiques. Le circuit électrique utilisé pour ces mesures est

schématisé sur la figure 7 suivante:

FieureT:Schémadu
diélectriques

circuit électrique servant pour les mesures



Chap W- 131

Descrtofion et ortnciPe-

Dans ce circuit la tension U crée au:r bornes de l'echantillon C* un déplacement de

charges et donc une polarisation induite. Les annatures de Ce €t Cx, en contact, portent

alors la même charge Q ( Co t;' Cx ); la tension aux bornes de Co est alors:

IT  -A- Y  
c n

Nous pouvons calculer la polarisation induite dans fechantillon par:

p. :9 :cou''ss

où S est la surface des faces électrodées du cristal.

Dans le cas où la tension U appliquee à l'échantillon est sinusoiidale, la tension Ut

le sera aussi. Nous observons alors sur fecran dbn oscilloscope, le comportement de la

tension Uy en fonction de la tension U, en d'autres termes, le comportement de la

polarisation induite dans I'echantillon par la tension U, en fonction de celle ci. Nous

observons alors un cycle d'hystérésis comme le montre le cliché I

Photo 1 : Cycle d'hystérésis obserr'é lors de mesures diélectriques.
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Un tel cycle nous fournit la polarisation spontanée Ps, et la polarisation rémanente

P1, Pârl

-Ur - r rCo
s

_U,  (U :0)C,

S

ainsi que le champ coercitif Ec, pour lequel P1 est nulle.

Si on fait varier la tension crête à crête lors d'une mesure, nous faisons alors varier

I'amplitude de la tension appliquée au cristal. Nous observons dans ce cas sur l'écran de

I'oscilloscope un ensemble de cycles dhystérésis, chacun correspondant à une tension crête

donnée comme le montre la cliché 2 suivant.

Photo 2 : Effet de la variation da I'amplitude de la tension appliquée au
cristal sur le cycle d'hystérésis observé.

Nous pouvons en tirer, pour chaque tension crête, la polarisation induite dans

l'échantillon. Nous pouvons alors représenter la polarisation induite en fonction de la tension

P.

P*



Chap W- 133

appliquée au cristal. Ceci est reporté sur la figure 8. La permittivité diélectrique e" est alors

déterminée à partir de la courbe P = f(E), par la formule:

I  aP(E)_ :__
"c eo aE

La figure 9 reporte l'évolution de la permittivité diélectrique tc en fonction du

champ E appliqué à l'échantillon'

100

'E
t)
ùr0
a
Il
\J

È60

I 500 1000 1500 2000

E(kV/n)
Fieure 8 : Polarisation induite dans un cristal de PbTiO3 en fonction du

chamP aPPliqué.
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E(kV/n)
Fieure 9 : Evolution de la permittivité diélectrique e, de PbTiO3 en fonction

du chamP aPPliqué au cristal .

Les résultats des mesures diélectriques ( faites à deux reprises ), qui nous serviront

dans I'interprétation des coefEcients électro-optiques, sont rérumés dans le tableau suivant.

Origine Ps(pCcm-2) Pr( pCcm-2) EsftVCm-r1 tc(E =0)

Mesure I t07

Mesure 2 a
Mesure 2 b

8 l

83

74

76

7

6.6

139

136

( l )
(2)
(3)

83
8 l

75 6.75 t26

(l): Gawilyachenko (1970, l97l), (2) Bergman (1977),'

(3) Burns (1973).

il
A
It

Fi

-3oo

U

500 Ec
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D. MESTJRES ELECTRO-OPTIOT]ES

D.I. EFFET ELECTRO-OPTIOUE DANS PbTîOl

A température ambiante, PbTiO3 présente la rymetrie C4y (amm). Le tenseur des

coefficients électro-optiques s'écrit:

' 
L, ::i

La technique de mesure des coefficients électro-optiques montée au. laboratoire

nous permet de mesurer soit le coefficient r42, soit le coefficient r" défini par:

Jo. ) ' ,r. =r!s 
1." J 

nt

La tarlle, et les dimensions de I'echantillon dont nous disposons, ne permettent que

la mesure du coefficient rc. C'est l'une des consequences de la difficulté de croissance de

monocristaux de PbTiO3. Nous nous sommes donc interesses uniquement au coefEcient

combiné rs.

Nous appliquons alors à notre echantillon rur champ électrique dans la direction de

l'axe ferroélectrique c, I'equation de l'ellipsoirde des indices s'écrit:

(* *,,,",),, .[+ *r,,E,)" .(+ *r.,8,)o =' (r)

Les nouveaux indices de réfractioq en présence du champ appliqué E(0,0,E), sont

zuivant les trois directions principales :
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[, :[y :n. JnfrrrE, , [, :D. jn]rrrn 1 Q)

Pour une onde se propageant suivant la direction y elle perçoit une biréfringence

dans le plan (az) donnee par:

A n o : [ r - [ ,

1 . (  (o^ ) '  ) -=r. _,, -n:[-* 1rJ ," ),
= Ân(o) jnlr"n 

(3 )

= An(O) -An(E)

où Ân(O) est la biréfringence naturelle ne - no du cristal, et Ân@) est celle induite par le

champ électrique par effet électro-optique .

Le retard de phase induit dans ce cas s'écrit:

I- : I(O) +r(E)

=T-ao)-finlr"v

v
où: E :i , d etant la distance inter-électrodes, L est le trajet de l'onde dans l'échantillon et

d -

V est la tension appliquée.

D. 2. PREPA,RATION DE LIECHANTI LLON.

L'echantillon utilisé pour les mesures électro-optiques a pour dimensions

0.8*3.5*0.6 mm3 .

Le cliché 3 zuivant montre un cristal de PbTiO3, du même bain que celui utilisé

pour les mesures, avant traitements. Le cristal à été placé entre polarisetr et analyseur,

parallèles, d'un microscope. Cette photo montre des régions claires et d'autres sombres.
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Photo 3 : Cristal de PbTiO3 avant traitement (*100) entre polariseur et

analyseur parallèles: vtre du plan perpendiculaire à I'are

fenoélectrique.Les parties claires correspondent à des domaines

parallèles à l'a"xe c ( domaines a )

Les parties sombres sont des domaines c, où les dipôles sont

parallèles à I'ore a ou b-

La photo met donc en évidence la présence de domaines à 90". Des traitements

thermiques peuvent éliminer ces derniers flVojcik 1988], et obtenir des monocristaux

monodomaines. Notre cristal à subi ces triatements, nous disposons ainsi d'un crissstal

monodomaine.

D.2.1 Svstème d'électrodes.

Nous avons vtr que la conductivité de PbTiO3 à température ambiante est

relativement élevée, et peu mener à des reactions chimiques entre le matériau et les

électrodes lors de I'application de champs électriques, en particulier la diffirsion dans le

matériau d'eléments constituants les électrodes. Pour rernédier à ces problèmes, nous avons

choisi d'utiliser des électrodes bloquantes schématisees ci après.
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conducteur

vapp

Fisure l0 : Schéma des électrodes bloquantes.

a. Descriotion des électrodes

L'électrode est formée d'un conducteur (Al), déposé sur un isolant (Mylar ).

L'ensemble est collé à l'échantillon par une colle isolante ( vernis cryogénique: Bakélite).

Les fils d'amenée de courant sont alors collés sur le conducteur à l'aide de la laque d'Argent.

Le champ électrique vtr par le cristal, n'est alors pas celui appliqué au bornes des électrodes,

d'où la nécessité de calculer le champ réellement w par le cristal ( champ effectif).

b. Calcul du chamn effectif.

Un champ électrique, continu ou de fréquence faible, appliqué au cristal induit une

polarisation électrique dans celui ci. La polarisation induite dépend de la direction, de

I'intensité, et de la frequence du champ. Elle est d'origine:
- Electronique ( déplacements des électrons par rapport au noyau).
- Ionique (déplacements des ions autour de leurs positions d'équilibrQ.
- Dipolaire ( orientation des molécules ayant un moment dipolaire).
-De charges d'espace ou interfaciale (déplacements ou migration des ions dans le cristal).

isolant

isolant
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Dans le cas où le temps d'application du champ est zupérieur au temps de

relaxation des phénomènes cités ci deszus, il provoque un champ dépolarisant dû aux

charges crées dans le matériau. Ainsi, un état d'equilibre s'etablit, il est schématisé par la

figure I I suivante.

vapp cristal

-is6lslf

Fieure 1l : Etat d'équilibre d'un echantillon comportant des électrodes
bloquantes et soumis à un champ électrique orterne.

V"pp et V.6 sont respectivement les tensions appliquée à fensemble (cristal +

électrodes isolantes), et rnre par le cristal .

Si C1 est la capacité du condensateur (echantillon * électrodes), la tension

appliquée V"pp peut s'écrire en fonction de la charge totale cnéee:

v  =Qn, rpp 
Cr

La charge Qe peut être écrite en fonction de la tension effective V.6par:

Vef

++

- -

f

conducteur

- isolant

Qo = CsVeff
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où Cs est la capacité du condensateur formé par le cristal seul, d'où:

v." =fv* (5)

La connaissalrce du facteur de correction + avec une bonne precision, nécessitec,

la connaissance de la constante diélectrique rc ( suivant I'axe c) de PbTiO3, pour la

détermination de Cs, par la formule bien connu€ Cs = eoe.S/e. La valeur de C1 est

déterminée paf, une mesure à I'aide d'un capacimètre, puisque nous ne pouvons déterminer

l'épaisseur de I'isolant et de la colle utilisés.

Nous avons procedé de la manière suivante:

- Détermination de la constante diélectrique e, du cristal de PbTiO3, et déduction de Cr.

- Montage des électrodes isolantes ( Al+ Mylar + colle).

- Mesure de la capacité totale C1.

- Calcul du rapport C1lCs.

Les mesures diélectriques précédentes nous ont fourni la valeur de la constante

diélectrique. La mesure de la capacité C1 à été faite à I'aide du même capacimètre qui a

servi pour la détermination de la constante e.. C'est pour cela que nous avons retenu la

valeur 107 pour la constante diélectrique rc.

Nous trouvons en fin de compte pour le coefficient de correction:

Cr :o.anrn
c,
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C'est cette valeur qui sera utilisée par la suite dans la determination du champ effectif w par

le cristal :

r /  -crV" =ËV'*
V l

D3: RESULTATS EXPERIMENTAUX

Pour les mesures électro-optiqueg la méthode utilisee est celle du suM du point de

doublement de fréquence ( Chapitre ltr, $ C.2.4.). Corirme nous I'avons mentionné

auparavant, nous ne nous sommes intéressés qu'au coe,fficient électro-optique rr. Nous

avons placé notre echantillon dans la configuration transrrersale schématisée par la figure 12

suivante.

eç)--
-/ 

\J-z

Fisure 12 : Schéma du cristal inséré dans le dispositif optique pour la
détermination du coefficient rr.

Nous pouvons, ainsi, déterminer le raard de phase induit par le cristal. Ce retard

est dû à une tension appliquée, par effet électro-optique, ou à tout autre facteur externe, tel

la températurg susceptible d'affecter les propriétés optiques du matériau. Cette

A
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détermination du retard de phasg se fait par lecture directe de I'angle lZt d" I'analyseur,

nécessaire à la compensation de ce retard.

Les mesures ont été faites en utilisant un Laser He-Ne (633nm).

D.3.1. Mesures en fonction de la tension.

Le comportement de I'angle FZf d" I'analyseur en fonction de la tension V6.

appliquée à I'echantillon est reporté sur Ia figure 13.

1
'g)
ù)oa

\-

.J
Èl

ao.

?5

20

15

10

t

0

100 200 300

Tension ( V )

Fieure 13 : Evolution de I'angle pZf en fonction de la tension appliquée.

La dépendance de l'angle FZS en fonction de la tension continue V6, appliquée au

matériau montre une très grande linéarité. Ainsi, le cristal de PbTiO3 présente bien un effet

électro-optique Pockels.

0
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La pente de la droite de la figure 13 est :

ô|=zj- :0.06952 Degré Angle.V-rôv
Elle nous permet de calculer le coefficient électro-optique ra tenant compte du facteur de

correction dans la tension appliquée, par la formule:

(6)I  d  ôr  _ 2Àd c,69r ,
F  

: - - -  : --c 
rso Lnl ôv 180.Ln] c, ôv

Cette équation est déduite de la relation 4, où nous avorr suppose que le retard de

phase, dû à la variation de la biréfringence naturelle avsc la température reste constant

pendant la mesure. La valeur de l'indice de réfraction utilisee est no :2.659 fKaminow

re74l

Nous trouvons alors :

r. = t.ll pmv-l

Cette valeur a été déterminée pour une température de 24.3 oC stable, et une

tension alternative appliquée à I'ensemble formé par le cristal et le système d'électrodes, de

fréquence lkHz d'amplitude crête à crête de 400 V.

Calcul dterreur.

L'erreur relative sur le coefEcient ra s'écrit:

ôr" -ôL #.*rôo.-.8-|N'
r cLdn .9 r rV

Le terme ôp2lcomprend une partie due à la lecturg ou erreur de positionnement,

lors de la mesure, et une erreur due à la variation non contrôlée de la température pendant

les mesures. Cette variation est induite par effet thermeoptique. La temperature peut en

effet constituer une grandeur d'influence lors de me$rres électro-optiques [Aillerie l99l],



nous devoill envisager sa contribution dans nos calculs d'incertitudes.

Nous ecrivons alors:

ôr. -ôL *!! *rE t 6F * r dPil ôT +ôv
rc L d n.  Prr(E) dT ôP'r(E) V

Ceci nécessite la connaissance du terme W
dT

La détermination de !E!- revient à la détermination de 
(a"tol)

dT 
reuent a la detennnauon ce 

dT 
qul

correspond à la variation de la biréfringence naturelle en température. En effet :

É,,(r)]*. :*-,t:o,r)

PbTiOyl44

Nous avorul déterminé l'évolution du paramètrc $Zfen fonction de la température,

au voisinage de la température arnbiante, et ce lorsqu'aucun champ continu n'est appliqué à

l'échantillon.

D.3.2.Détermination de la variation de la biréfrinsence naturelle en fonction

de la temPérature.

La figure 14 illustre la variation de I'angle p2g nécessaire à la compensation du

retard de phase dû à une variation de la température .



\
'g)
ù

E'to
\

3
^^] lo
\.{.

.30

Chap W- 145

25 25,1 zt,t 26,2 2CrC 2? 21,1

Temoératurc ( oC 
)

Fieure 14 : Variation de l'angle p2çavæ' la ternpérature.

L'angle p2gest exprimé, dans ce cas, par:

Frr(E:o,T):*P*

Nous pouvons alors en déduire W]*., ,ry

d9r, (r)1
dT Jr=o 

n'.r, autre que la pente de la droite représentee par la figure 14, soit

dÉ', (r)1
dT l*. 

= 18'67 Degré angleoÇl

d'où la variation de la biréfringence naturelle donnee par:

o(antol) _ r dp,,(r)'l
dT rL dT J"=.
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I'application numérique, avec L:3.5 rnm et À = 633nrq nous donne:

a(antol) 
= (1.87 + o.o3)lo-5 og'1.

dT

Cette valeur peut être comparée aux valeurs données par Mabud ll979l, Kleemann

[986], Kobayashi [980] et Singh ll972l, qui sont respectivement 5.10-6, 2.4.10-5, 1.3

l0-5, et 2.3 1g-5 oç-1.

Nous pouvons comparer aussi cette valeur déterminée à celle trouvée pour BaTiO3

(r.42 rc4 "C-l).

Ainsi, pour les echantillons particuliers étudiés, une variation de température de 0.I

"C (+ 0.05 "C), induit une variation de I'angle gZf d" 17 degré angle pour l'échantillon de

BaTiO3 . alors que pour l'échantillon de PbTiO3 cette variation n'est que de 1.8 degré

ângle, qui est du même ordre de grandeur que I'erreur commise dans la détermination de

I'angle p2g( liée à la sensibilité de la méthode).

Nous pouvotui maintenant calculer I'incertitude sur le coefEcient r":

ôr" -ôL *4 *tôo.- | ,ô8 " I d$2r ôT +ôv
rc L d nG prr (E) dT prr (E) V

Nous trouvons finalement :

6r" :go/o
rc

Cependant, si I'effet thermo-optique n'était pas pris en comptg nous aurions trouvé

seulement:

6"" -.4o/o
. r c

Finalement on obtent:

rs = (t.l + 0.7) pmv-l à 9 % près
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D.3.3' Effet des cvcles de tensions

Aprèslapremièreexpériencesurlecristal.,vietrge",desmestrresdel.angleFzfen

fonction de la tension appriquée sont faites pour des cycles 0,-300' 0 ' 300' puis 0 V' Le

résultat obtenu est représenté sur la figure 15 suivante.

30

-L5
150 300

-30 0

Fieure15:Effetdescyclesdetensionszurl'anglep2l'

NousconstatonsalorsquelecomportementdeFzrenfonct iondelatension

appliquée n,est plus linéùe, et l,angle 9z(0), qui conespond à Vdc = 0V (pris initialement

égal à 0), devient différent de zéro'

CemêmephénomèneaétéobservésrrrdescéramiquesPIJZTMasudalgS5let

sur des ceramiques plzr[Adachi lg83], [tlaertling lg7l,lg87], [Rupp 1989]' et pand

1970] .Cescomposésprésententgénéra lementunet re tmémoi re [Haer t l ing

197 1, 19871,[Masuda 1985]'

Dansundeuxièmetemps,nousavonsappliquéurcristaldePbTio3,pendantun

bref instant une tension continue, puis rere'é 'angte gzr de 'anatyseur avant' pendant' et

après application et suppression de ra tension continue. Nous obtenons le résurtat illustré sur

la figure 16:

's)
Frs
a
3
t\l

^ ,a ,O
\:.J-
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L5

100

Tension (

Fieure 16 : Dépendance de I'angle de rémanence p2gen fonction de la
tension mo<imale appliquée au cristal.

Nous remarquons que même après suppression de la tension continue, I'angle p2g,

qui dépend de I'amplitude de la tension" augmente et atteint une valeur différente de la

valeur avant application de la tension. Ceci montre que PbTiO3 présente une biréfringence

rémanente induite par le champ électrique. C'est un effet mémoire qui admet un temps de

relæ<ation très grand (environ un jour).

Si nous reprenons la figure 16, nous observons que I'angle p2g est une fonction

quadratique de la tension appliquée; cette forme quadratique est asymétrique par rapport à

la droite V = 0V. Ceci laisse penser que dans ce cas un effet électro-optique Kerr est

superposé à I'effet électro-optique Pockels ( cas des céramiques PIZT [Adachi 1983],

[Haertling l97ll, et [Masuda 1985]).

En tenant compte des deux effets électro-optiques Pockels et Kerr, I'equation de

I'ellipsoide des indices, dans la configuration considéree, s'écrit:

-'H.t
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f '| 
'l

1{ +rrrE, +RrrE! lz2 =l
LN:  

-J

où Rry sont les éléments du tenseur des coefficients électro-opiques quadratiques.

Dans notre cas de menrre, où la lumière se prop4ge suivant llore y, polarisee dans

le plan (tz) à 45 o de l'axe q le retard de phase induit par le champ électrique entre les

composantes principales de la polarisation suivant x et z est:

r-(E) :2ôF(E) :*o:r.T 
*':R.Ë

où :R. :R,, -(ï) '""

Un ajusternent des données de la figure 13 en un polynôme du second degré, pour

les tensions croissantes, entre -300 et 100V, et pour les tensions décroissantes entre -100 et

3oov nous fournit les termes 
*t:* 

,t 
SoF..

nous pouvorul en deduire les coefficients rç et Ro on trouve:

r"=7.67 pmv-l et Rc =0.721f17 m2V'2.

E. DISCUSSION

E,1. COMPAMISON AWC DES CEMtrTIOAES

Les céramiques PZT et PIZT ont été largement éûdiées durant ces dernieres

années. L'évolution de ces matériur:r airui que leurs applicatiotls otr un grand impact dans

le domaine de foptique, et plus précisement dans les applications électro-optiques comme le

montre les diagnmmes de phase de la figure 17.
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Fieure 17 : Diagramme de phase a)PIZT,b)PIJ-ZT, indiquant les
propriétés optiques des composes à température ambiante.

Le tableau suivant reporte les résultats des études faites strr les composés

céramiquesPLZT eIPLLZT, déduits de la littéranre, ainsi que les rézultats obtenus lors de

notre étude zur PbTiO3.

Composé r.(pmV-l) &(to-r6 ̂ 2v'2) Référence

Pbrio3 (l)
(2)

8,1 I

7,67 0,072
Présent travail

PbTio3 113 :13 .8

r33 = 5.6
tsinsh l97U

PZT 60t40 24,0 uc'2 Gnnghuafl988]

PLIZT 20/40t60 109,0 8,96 lvlasudafl985]

Tableau 3: Tableau de comparaison des coefrcients électro-optiques de
PbTiO3 et de céramique PZT etPl-IZT
l) Nos mesures zur cristal vierge.
2) Mezures faites sous cycle de tension.
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On peut remaf,quer que la substitution du Titane par le Zirconiurq et / ou le Plomb

par le Lithium et le Lanthane semble faire augmenter la valeur du coefficient électrooptique

r.. Cette augmentation est plus grande dans le cas de la substitution du Plomb ( même pour

des faibles concentrations) que dans le cas de la substitution du Titane. Nous remarquons

aussi que ces composes à base de Plomb présentent les deux ef[ets électrooptiques à savoir

Pockels et Kerr. Le rôle, appaxenrment très important, que peut jouer le Plomb, dans le

comportement diélectriqug et surtout optique, de ces composés n'est pas complétement

déterminé, et les débats restent ouverts.

8.2. DETERMINATION DES COEFFICIENTS ELECTRO-OPTIOUES f

ET p ET VALIDITE DU MODELE DE DIDOMENICO.

Reprenons les relations liant les coefEcients électro-optiques de polarisation et de

champ:

ri jk=eo(sk- l)f i j t

RûLt = eo2(ek- lXet - l)gijn

$t , .t gijkl sont les coefficients électro-optiques linéaire et quadratique respectivement.

D'après le modèle proposé par Didomenico et Wemple (1969), I'effet électro-

optique lineaire Pockels que présente un oryde perovskite ABOf dans sa phase tétragonale,

peut être défini comme un prolongement de I'effet électro-optique quadratique ou Kerr dans

la phase cubique induit par la polarisation spontanée ( Chapitre tr ). Nous pouvons écrire

pour PbTiO3:

f33 = 2gltPs

fl3 = 2gl2Ps

fsl = g44Ps

An:-:Pt:

(6)

(7)
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Ân est la biréfringence due à l'apparition de la polarisation spontanée Pr dans la phase

tétragonale.

A partir des equations 6 et 7 nous pouvons déduire

ru. =2eo (r,. -r)#P.
Ë -

soit:

r," --2eo(r. -r)T*P.

ru --2en(r. -r)FP,

lrz :to(r. -r)FP,

connaissant r" :r,, -(ï)tr, d e, ( mezurés), nous pouvorur à l'aide des

relations 6 déterminer le coefficient fr défini par:

f" :f", -(ï)'t,

soit:

r. :r,, -[ï)'r', d,, -r,,

Application numérique :

fs = 6.41 tO'3 m2tc

Or d'après les equations 7 on peut écrire le coefficient ft sous la forme:

f. dr, -iu -2(gr, -rr)P.

. f -
solt: grl -8n 

fi
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Application numérique:

gll'El2= 0'00396 m4lc2

Les valeurs de 91 | - gl2 dans la littérature sont 0.002 m4lc2 [Kleemann 1986],

0.003 m4lc2 [Thacher lgTol,et 0.005 m4/C2 donnée par Mabud [tvlabud lg79].

D'après les relations 7 , nous pouvons calculer la biréfringence naturelle de PbTiO3

dans la phase ferroélectrique:

( o  4  )

An =-l}:!#1l.t
"2t

Ç est généralement peu diftrent de l. Nous trouvons alors:

Ln = 0.022.

Cette valeur est plus grande que les valeurs expérimentales trouvées dans la

littérature. En fait , dans I'expression de la biréfringence naturelle, il faut tenir compte d'une

composante élasto-optique due à la diftrence entre le rapport c/q des paramètres de maille,

dans la phase paraélectrique et ferroélectrique [Mabud 19791. Dans ce cas la biréfringence

naturelle due à la transition de phase PE-FE s'ecrit(Chapitre tr, $ B):

-* =*{,0' -0,,{i -r) *(r,, -r,,)ri}

où pl I etp1p sont des éléments du tenseur des coefficients élasto-optiques .

En utilisant les valeurs de Mabud et Glazer (1979) :

PlI -Pl2 - 0'07,et eJa - l '065

nous trouvons:

Âoac - 0.017

valeur que nous pouvons comparer à cælle mezurée par Kleemann et Schâfer (1986) qui est
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Â oac * 0.014 à température ambiante.

Nous pouvons alors conclure que le modèle propose par Didomenico [969]

s'applique aussi dans le cas de PbTiO3. Ceci nous permettra de deduire d'autres coefficients

de PbTiO3.

En effet, nous admettons que gt t 
- BIZ - 944 , @ qui zuppose que le matériau

est isotrope dans sa phase centrosymétrique (g1l - gl1 - 44 - 0 ) [Didomenico 1969].

Ceci dewait être le cas de PbTiO3, nous pouvons alors déterminer le coefficient fsl = f42,

soit:

142= B44Ps = Gll - BrdPs

Aoolication numérique

t
f42= 0'0032 m-lC

Nous pouvons en déduire le coefficient électro-optique r42par:

r42: es(er-l)f42

En utilisant la valeur aux basses frequences de % : 2lO donnee par

Garnilyachenko[970], ou celle donnee par Turik ll977l ea: 140.

nous trouvons la valeur du coefficient r42libre ( basses fréquences ):

142 - 5.96 pm/V orrr42 - 3-96 Pm/V.

A partir de la valeur de gt | - gl2 déterminée dans la phase paraelectrique nous

pouvons déduire le terme Rt t - R12 dans cette phase via la relation:

Rtt - Rl2 = eo2(ea - t)2(gft - gt2)

soit:

Rtt - Rl2 = 1.35 10-20 ̂2tf
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ou Rtt - Rt2 = 0.6 10-20 ̂2tf

Le même tlpe de raisonnement dans la phase fenoélectrique nous permet de

deduire le terme gl3 - g33 dans la phase fenoélectrique, connaissant le coefficient électro-

optique quadratique Rç:

soit :

gl3 - g33 = R./eo2(e.- l)2

Application numérique :

gr3 - g33 = 5.03 ̂41c2'
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Dans ce chapitre nous résumons les resultats obtenus pour les trois composes

etrdiés. Ces composes sont comparés entre err:r, et avec d'autres cristaux, en

partuculier: le LiMO3 qui est le plus utilise, et KTP qui est le plus prometteur.

Cette comparaison est axée vers les applications technologiques des proprieés

electro-optiques en donnant les avantages et læ incom'enienæ de lTrtilisation de

chaque composé, pour diftrentes configurations, avec une analyse des figures de

mérite pour chaque application. Nous présemons alrssi un modèle

phenomenologique de dépendance en terrpérature des coefficients électro-

optiques.
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A. RESUME pES RESULTATS - TABLEAU pE COMPARATSON

Le tableau suivant reporte des parametres des composes etudiés :KDP, BaTiO3

et PbTiO3, ceci dans le but d'effectuer une comparaison enfie ces composes.

Tableau I Résumé des rézultats obtenus lors de notre étude (l) configuration
transversale (163), (2) configuration transrrersale (r)

Paramètres à
température
ambiante (TA)

KDP PbTi03 BaTiO3 (pur)

ra(Br)
42 t40-2to 3600

rc(BF)
2 l 107-130 135

rc(= TAXpm/v) 163 :  l l .8 8.11 92

r42(=rt)(pn/v) r41= 8.77 -6 1800

n"(633nm) l . 5 l 2.659 2.36

no(633nm) 1.47 2.668 2.4r

1a2(m2K) k3:0.0591 0.32 tO'z 5 l0'z

844 = gll-El2 933 : -0.16 maC'z 0.396 tO'z 0.014

Pr(pClcm2) 0 83 *25

ôAn
ôT ec-l)

1.5 l0-5 1.87 l0-) t .42101

ôÂn

ôE (mftD

(l) 2.048 lo-v Q)7.a2 rc-v (2) 6.04 ro:t
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En examinant ce tableau nous pouvons remaxquer que :

- PbTiO3 présente des indices de réfraction et une polarisation spontanée grands,

comparés à ceux de BaTiO3

- Les permittivités diélectriques selon l'a:re c sont pratiquement égales pour les

deux composeq alors que le coefficient électro-optique r. correspondant est plus grand

dans le cas de BaTiO3 que dans le cas de PbTiO3.

- La permittivité diélectrique selon I'axe \ et le coefficient électro-optique

correspondffir4zsont supérieurs dans le cas de BaTiO3 .

On peut en déduire que le fait d'avoir une polarisation spontanée élevée suffirait

pour avoir des indices de réfraction élevés ( voir n€ et nd. cependant, une lolarisation

spontanee élevée, même en présence de larges valeurs de permittivités diélectriques, ne

peuvent pas toujours assurer de larges valeurs de coefficients électro-optiques (voir r42),

[Gtinter 1986].

En fait, il faut tenir compte de la dynamique cristalline du matériau (phonoq mode

mou, et relærateurs). En effet, a température ambiante, le BaTiO3 présente des phénomènes

de relæ<ation responsables des valeurs élevées des coefficients électro-optiques, et dont la

force de relaxateurs augmente lorsqu'on se rapproche de la température de transition

paabidi 199U, alors que le PbTiO3 montre un phonon (mou). Aussi le domaine de

température dans lequel se situe la mesure des coefficients électro-optiques doit être pris en

consideration. En effet si on observe le comportement en tempéraflrre des permittivités

diélectriques, et des coefficients électro-optiques, au voisinage de la température ambiante (

par exemple dans le cas de BaTiO3 , figure 5, et figure 18 chapitre V ), on renrarque que les

parametres tc 6a rç et r42 ont le même comportement en temperature. sa et r42 ont une

variation plus importante que celle de ta et rc. Cependant on n'observe pas d'importantes

variations des permittivités diélectriques en fonction de la température, au voisinage de la

température anrbiante dans le cas du PbTiO3.
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Dans le cas du BaTiO3, la température de transition de la phase cubique

(paraélectrique) à la phase quadratique (ferroelectrique) est voisine de la température

ambiante, et puisque tout les paramètres physiques du matériau sont très sensibles à la

température, au voisinage de la température de transitioq les coefficients électro-optiques le

seront aussi.

Ceci suggère un modèle d'interpreation présenté dans le pragraphe zuivant.

B. INTERPRETATION : MODELE DE DESCRIPTION DE LA

VARIATION DES COEFFICIENTS ELECTRO.OPTIOUES EN

TEMPERATURE.

Considérons un matériau ferroélectrique, présentant une transition de phase

structurale. La variation de l'imperméabilité Bry est induite par la variation du paramètre

d'ordre qui est la polarisation P du materiau. Dans la phase paraélectrique, la variation de

I'impermeabilité s'ecrit en fonction des coefficients électro-optiques quadratiques g paf,:

69 = gp2

( nous avons évité les indices par conrmodité), P étant la variation de la polarisation du

milieu.

Une variation de température dans la phase paraélectriqug laisse le milieu

optiquement isotrope, tout en induisant une polarisation pyroélectrique due arur

déplacements des noyaux [Fousek 1986].

Nous pouvons alors considérer que les coefrcients électro-optiques quadratiques

g dans la phase paraélectrique, ne varient pas ou varient peu avcc la température.

Or I'effet électro-optique lineaire dans la phase ferroelectrique est un prolongement

de l'effet électro-optiçe quadratique dans la phase paraélectrique [Didomenico et
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Wemplel969l. Nous ecrivons les coefficients électro-optiques linéaires f dans la phase

ferroélectrique sous la forme:

f :2gps

où Pr est la polarisation spontanée du matériau.

Le coefficient électro-optique r s'écrit:

r=eo(e - l ) f

:2eo(e - f)gPs

Dans la theorie de Landau, Ps â une variation en température de la forme

G - f ;llz, et celle de e en (T - Td-I, où T, est la température de transition de la phase

paraélectrique à la phase ferroélectrique. Ainsi, le coefficient électro-optique r aura un

comportement en température de la forme (T -f 
"7'l/2 

.

APPLICATION: BaTiOS

Si nous considérons le coefficient r42, nous pouvons I'ecrire sous la forme :

"42=A 
+ B((T 'Tù.ln

où A et B sont des constantes.

Un ajustement de nos données expérimentales du coefficient électro-optique r42 err

une equation du type l, nous permet d'avoir la température de transition, et les termes A et

B. Nous trouvons pour la température de la transition de la phase orthorhombique à la

phase quadratiqu€ Tc = 12 "C. Le résultat de cet ajustement ainsi que les valeurs

expérimentales sont représentés sur la figure I suivante:

(r)
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Fieure I : Comportement du coefrcient r42deBaTiO3 pur, entempérature,

ru voisinage de la températtrre ambiante.

CONCLUSION

Le modèle proposé est en bon accord avec nos rézultats orpérimentaux . Le

coefEcient optique de polarisation f dans la phase ferroelectrique est donc proportionnel à la

polarisation spontanée, le coefficient de proportionnalité g qui est le coefficient électro-

optique quadratique dans la phase paraélectrique est donc bien constant en température .

Remarque.

Dans le cas de K.D.P, le matériur presente une phase paraélectrique a température

ambiante. Le matériau ne présentant donc pas de polarisation spontanée, la coefficient

électro-optique 163 s'écrit:

r=so(e- l ) f

dewait avoir un comportement en tempéranre en Cf - Td-l
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En effet Zvticker et Scherrer fl944l, et Vasilevskaya [97U ont montré que le

coefficient électro-optique 163 est proportionnel à la permittivité diélectrique tç, et suit

donc une loi de Curie-Weiss en température ( dépendance en $ - f;-t). Il apparaitrait

alors que le coefficient f est constant en température .

La frgure 2

optique 163.

représente le comportement en température du coefficient électro-

Fieure 3 : Evolution er1 température du coefficient électro-optique 163

de K.D.P

Donc ag voisinage de la température ambiante, le coefficient électro-optique 163

est pratiquement une fonction linéaire de la températurg et admet une pente négative.

Si nous reprenorul la figure 12 (chapitre W) qui représente nos rézultats de mesure

du coefficient 163 en température, nous remarquons alors que 163 admet une pente positive.

Ceci peut être orpliqué de la manière suivante:

Notre dispositif orpérimental ne permet pas de d&erminer le signe des coefficients

électro-optiques, Ta!âzautaet al (1982) ont trouvé que le coefficient 163 est négatif. Ainsi,

les valeurs que nous avons déterminées devraient être négatives, et on rejoint-le cas de la

figure 3 ci deszus.

ç

É,

€

L,E
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CONCLUSION

Dans leur comportement an températurg il semble que les coefficients

électro-optiques r1 sont reliés à la permittivité diélectrique s et srivent une relation en

(T - Tc)Y qui prend des formes diverses :

"l = -ll2 si la phase non centrosymétrique présentant un efFet électro-

optique linéaire @ockels) est fenoélectrique , les coefficients de polarisation optique

sont alors proportionnels à la polarisation spontanée, et varient en (T -T"l/2.

I = -l dans le cas où I'efFet électro-optique Pockels est présent , la phase

étant paraélectrique. Le coefficient électro-optique r est proportionnel à la permittivité

diélectrique, le coefEcient de polarisation optique est alors coptant.

n=I
d

C. FIGI]RES DE MERITE

L'utilisation des matériaux électro-optiques dans des dispositifs optiques (

commutateurs, modulateurs) utilisent souvent la variation des indices de réfraction du

matériau sous l'effet d'un champ électrique appliqué. Cette variation s'ecrivant :

An = jntr.nE ,

r"çest le coefficient électro-optique mis enjeu dans le proqes$rs de modulatioq qu'elle soit

d'amplitude ou de phase. Il dépend de la geometrie et de la configuration dans laquelle est

monté le cristal ( direction du champ électrique appliqui celle de la propagation du laseç et

la direction de la polarisation de la lumière dans le materiau).

En pratique, pour une configuration donnée, il est plus commode de définir la

tension dite demi-onde V1 , responsable d\rn déphasage ou dbn retsrd de phase f égal à æ

elle est donnee par :
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Àd
t  -  3 - . -- |  

n3r *  L

ou de la tension demi-onde réduite Vn*, indépendante des dimensions du cristal, et qui

s'écrit:

V t :  
À

, ,  _;Ç

La tension demi onde permet le passage d'un point de fonctionnement de

transmission nulle ( ou minimale ) à celui de transmission mæ<imale et réciproquement (

commutation ). Cette quantité traduit la réponse du matériau à une tension appliquée.

L'utilisation de faibles tensions pour une commutation nécessite des matériaux longs, avec

de larges valeurs des indices de réfraction et des coefficients électro-optiques. Ainsi,

I'expression n3r"6définit une figure de mérite pour la tension demi-onde pour une longueur

d'onde et une configuration donnees. Cette quantité traduit la reponse du milieu à une

tension appliquee.

Une autre quantité est utilisée comme figure de mérite pour l'applications de

matériaux dans des dispositifs de modulation. En effet, pour une modulation efficace (

modulation optimale ), la face d'entree du cristal doit être juste suffisamment large ( aussi

large que le diamètre du faisceau laser ) pour faire traverser le faisceau taser en entier. Ceci

est exprimé par la relation [Kaminow et Turner 1966]:

( l ){ :g '4 } '
Ln r

ou:

- d est I'epaisseur du cristal, d2 etantla zurface de la face avant (section carrée)

- L est la longueur du cristal,.

- n son indice de réfraction.
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- À la longueur d'onde du faisceau Laser dans le vide

- S est un facteur de nsecuritén, S > I pour que la totalité du faisceatr traverse le

cristal.

La puissance requise, et que doit srpporter le modulateur pour avoir un rapport de

modulation de l00Yo est donnée par I Chen 1966]:

La condition de l'équation I nous permet d'ecrire:

C = erel,d ld = eoeL

où e est permittivité diélectrique appropriée du milieu. La relation 2 devient:

P _enS2)r3e,
Âf o'r!n

où 52 est deduit de la relation l.

pour avoir une importante bande passante avec un minirum de puissance dissipée

dans le modulateur, il est souhaitable d'avoir +faible . La quantite "? constitue alors
n ' t '  

-  
I

une figure de mérite.

r:i.(*)'* :!-nar N (2)

où Âco = 2rc[f,et vr est la tension demi onde donnee par v, =;*..f et Âf est la

bande passante du modulateur (signal modulant ), C étânt la capacité du condensateur

formé par le cristd.
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Le tableau suivant reporte les deux figures de mérite décrites précédemment, pour

une utilisation en commutation ou en modulation ( BF ou IIF ) d'amplitude, pour les

composes que nous avons étudiés, et pour d'autre composés a titre de comparaison.

Composés n3(pmAI)
o7"zte4g,^fV)2

BF tr'

BaTiO3: rç

r42

1209

24859

25563

413716

2453

t3t392

PbTiO3: rç

r42

ts2

l l 3

451

162

KDP (163) 40 120 88

(l) LiNbq (rc) 2tr 3086 32t5

(2) KTP( rç1) 184 3599 3645

Tableau II :figures de mérite des composés étudiés et autres composes pour

comparaison: (l) Aillerie [1989], (2) Bierlein [1989].

Nous remaf,quons que BaTiO3 , dans la configuration faisant intervenir le

coefficient électro-optique r42, est un bon candidat pour un modulateur ( d'amplitude) aussi

bien atrx basses qu'au:r hautes fréquences, ou pour des opérations de commutation.

Cependant cette configuration a pour inconvénients:

l) d'appliquer le champ électrique perpendiculairement à I'a:re ferroélectrique.

2) la grande sensibilité du coefficient électro-optique 42 îtrlx impuretés et aux

gradients de concentration.
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3) l'énorme variation du coefficient électro-optique 142 aveÆ la température au

voisinage de la température ambiante. Ceci est du à la proximité de la

température de transition.

4) la grande sensibilité de la biréfringence naturelle avec la température.

Par contre, dans la configuration rç, il est un bon candidat dans les applications de

commutation ou de modulatiorq cependant les problèmes liés à la variation de la

température demeurent comme pour la configuration mettent en jeu le coefficient r42.

Une bonne exploitation des propriaés électro-optiques de BaTiO3 dans les

dispositifs optiques nécessite donc un conditionnement rigouretx.

En modulation ( IIF ou BF ), KT? et LiNbO3 sont les plus adaptés bièn que leurs

coefficients électro-optiques (rç1 = 28 et rç = 19.9 pmA/ respectivement) soient plus faibles

comparés à celui de BaTiO3 ( rc = 92 pntfifi. Ceci est dû au fait que la permittivité

diélectrique e" est plus importante dans le cas du BaTiO3 que dans le cas de KTP ou

LiNbO3, ce qui reduit la figure de mérite.

La difficulté de croissance de PbTiO3 en fait un matériur moins ou pas demandé

pour ce genre d'applications, bien qu'il présente une figure de mérite zupérieure à celle de

KDP, et comparable à celle de KTP ( cas de la commutation ), et une température de

transition loin de la température anrbiante ( Tc -- 490 oC ). Par contre il serait très

intéressant dans des applications basées sr les effets mémoires optiques.

Bien que la figure de mérite du KDP soit faible la frcilité de croissance de ce

cristal en a fait un matériau très utilisé dans les modulateurs se trouvant sur le marché.
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Les matériaux électro-optiques prennent une place prepondérante dans la

conception des dispositifs optoélectroniques, dont les conditions d'utilisation et de

fonctionnement doivent être au préalable parfaitement définies. Ceci nécessite la

connaissance parfaite des propriétés électro-optiques de matériaux, même ceux supposés

connus, en fonction de différents paramètres. Il est alors indispensable de disposer d'une

méthode de determinaton des coefficients électro-optiques qui soit precise et fiable, et de

modèles donnant dans une bonne approximation la variation de l'effet électro-optique en

fonction de la température et de la fréquence de modulation.

Basee sur le modulateur d'amplitude de Sénarmont, la mesure directe du déphasage

induit par le cristal à étudier, a permis de déterminer les coefficients électro-optiques de

cristaux de KDP, BaTiO3 (pur ou dopé), et de PbTiO3, en separant les contributions

thermo-optique et élasto-optique de leffet électro-optique wai. Nous avons alors

determiné:

- Le coefficient électro-optique 163 de KDP à température anrbiante, sa variation

en fonction de la température et de la frequence de modulation, en déduisant ainsi la

contribution piézo-optique à l'eflet électro-optique, et l'effet de la dilatation thermique..

- Les coefficients électro-optiques rc etr42 d'un echantillon de BaTiO3 pur et d'un

autre dopé au Fer (0.1357o); leur dépendance en température atr voisinage de la température

arnbiante, et en frequence de modulation. Nous avoru mis en evidence I'importante variation



&nclasîon d PtsPectives 168

des coefficients électro-optiques rç et r42 en fonction de la température et confirmé la

sensibilité du coefficientr42au dopage au Fer.

- Les coefficients rc d Rc dbn monocristal de PbTiO3. Nous en avons déduit un

effet mémoire optique que présente oe matériau. Utilisant le modèle de Wemple-

Didomenico, qui s'adapte bien à ce cristal, nous avons pu deduire les coefficients de

polarisation optique linéaire et quadratique dans les phases orbique et quadratique.

La mise en oeuwe optimale des matériar,x électro-optique en optique ntégtée

requiert le contrôle dans les guides d'ondes des effets électro-optique, acousto-optique,

piézo-optique, et thermo-optique qui est délicat zurtout s'il s'agit de guides multimodes. Le

passage à l'optique intégree nécessite donc au prealable une etude complète sur les

matériaux massifs en envisageant:

- une étude dans un domaine de fréquence plus large (mezure à hautes fréquences).

- Réalisation d'une " cartographie" de I'echantillon, Cest à dire l'étude des variations

de la biréfringence ( naturelle ou induite ) dans un plan perpendiculaire à la direction de

propagation ( influence de gradient d'indice dû par oremple à l'inhomogeinité du matériau

ou du dopage, sur les propriétés optiques du matériau).

- La mise au point de modèles permettant la description du comportement en

frequence €û en température des coefficients électro-optiçes, ainsi que l'effet du dopage ou

des lacunes sur les propriétés électro-optiques du matériau.
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