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Introduction

Des 'apparition des premiers lasers impulsionnels, la tenue au flux des composants
a tres vite posé une limitation a la densité de puissance et d’énergie qu’il était possible
d’atteindre et de propager dans les systemes lasers. Si la qualité des composants optiques
et notre compréhension des mécanismes d’endommagement laser se sont considérable-
ment améliorées, certaines applications nécessitent encore d’augmenter la tenue au flux
des composants optiques, comme le projet Laser Mégajoule développé par le CEA pour
amorcer la fusion thermonucléaire. En particulier, I'une des étapes critiques de ce projet
concerne la traversée des hublots de la chambre ol sera amorcée la fusion. Ces hublots de
silice, de plusieurs centimetres d’épaisseur, vont étre traversés par un faisceau ultraviolet,
de durée d’impulsion de l'ordre de la nanoseconde, véhiculant une tres grande densité

d’énergie et de puissance répartie sur plusieurs dizaines de centimetres de largeur.

Dans le régime nanoseconde, la densité de puissance, mais également la densité d’éner-
gie sont tres importantes. Ainsi, les mécanismes qui peuvent mener & un endommagement
du matériau sont nombreux et d’origines variées. Par exemple, une tres grande puissance
de faisceau peut engendrer de 'autofocalisation et donc un accroissement local de ’ampli-
tude du champ électromagnétique. D’autre part, méme lorsqu’elle ne mene pas a I’endom-
magement du matériau, I'autofocalisation amplifie les fluctuations spatiales du faisceau
et dégrade le front d’onde, induisant des pertes de puissance lorsqu’on désire ensuite le
focaliser sur une cible. Ce phénomene d’autofocalisation est non seulement lié a la va-
riation d’indice de réfraction qui est induite par 'amplitude élevée du champ électrique,
mais aussi, en régime nanoseconde, a toute autre variation d’indice de réfraction induite

par un mécanisme opto-mécanique ou encore thermo-optique.

La silice est un des matériaux qui supporte le mieux le flux laser et son indice de ré-

fraction non-linéaire est particulierement faible. Son utilisation est donc privilégiée, voire
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INTRODUCTION

indispensable pour les applications impliquant de fortes puissances. Toutefois, vu la valeur
élevée de la puissance qu'’il est aujourd’hui possible d’atteindre dans les chaines laser telles
que celles du Laser Mégajoule, le phénomene d’autofocalisation n’est pas négligeable et
peut poser probleme. Ainsi, il est crucial de connailtre avec précision la valeur de I'indice
de réfraction non-linéaire, et notamment dans le régime nanoseconde ou les mécanismes
de variation d’indice de réfraction photo-induite peuvent avoir de multiples origines. Dans
ce cadre, nous proposons d’étudier et de mettre en place une méthode de mesure adaptée
et sensible. En outre, nous cherchons a maitriser parfaitement la métrologie de I'indice
de réfraction non-linéaire en analysant, de maniere critique, la méthode utilisée, et en
développant un algorithme de simulation numérique tres général. Dans ces conditions,
des outils expérimentaux et numériques d’étude des non-linéarités cubiques ont donc été
développés. Ces outils s’inscrivent parfaitement dans la thématique de I'équipe Milieux
Aléatoires et Photonique de Puissance de I'Institut Fresnel qui maitrise déja la métrologie
de la diffusion lumineuse, de ’absorption et de I'’endommagement laser dans les compo-

sants optiques.

Dans le premier chapitre, le formalisme de 'optique non-linéaire est introduit afin
de définir correctement ce que 1'on entend par "indice de réfraction non-linéaire”. Ceci
nous permettra également de nous familiariser avec 1’optique non-linéaire et nous aidera a
mieux comprendre la problématique de la métrologie de I'indice de réfraction non-linéaire.
D’autre part, les principaux mécanismes pouvant engendrer une variation d’indice de ré-
fraction photo-induite sont présentés et nous estimons leur influence respective dans le
cas d’une mesure dans la silice en régime nanoseconde. Enfin, les différentes méthodes
de mesures de l'indice de réfraction non-linéaire sont présentées et expliquées, afin de
déterminer la méthode la plus adaptée a notre étude et, une fois de plus, insister sur la

problématique de la mesure de l'indice de réfraction non-linéaire.

Dans le deuxieme chapitre, la méthode de Z-scan, que nous avons adoptée pour ef-
fectuer cette étude, est présentée en détail. Cette méthode a été mise en place pour la
premiere fois en 1989, par M. Sheik-Bahae et ses collaborateurs [1], principalement pour
I’étude de systemes limiteurs optiques. Depuis, cette méthode a suscité beaucoup d’intérét
pour sa simplicité de mise en oeuvre et sa sensibilité. Ce chapitre a pour but de dresser un
état de 'art de cette méthode de mesure a partir des études théoriques et des nombreuses

études expérimentales de la littérature, ainsi que de notre propre expérience du sujet, afin
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INTRODUCTION

de préciser certains points rarement abordés. Apres avoir détaillé le principe de base de
cette méthode, nous nous attardons sur certaines de ses limites et nous présentons les
différents modeles analytiques développés dans le cas de faisceaux gaussiens pour inter-
préter les mesures et déduire l'indice de réfraction non-linéaire. Enfin, nous présentons
les études expérimentales menées dans une large gamme de matériaux non-linéaires, afin

d’avoir une vue globale des possibilités de cette méthode.

Dans le troisieme chapitre, nous utilisons les connaissances et I’expérience acquise dans
les premiers chapitres pour mettre en place un montage expérimental adapté a notre pro-
blématique : I’étude de l'indice de réfraction non-linéaire des verres optiques, et, plus
particulierement de la silice en régime nanoseconde. Cette mise en place expérimentale
est particulierement délicate puisque notre cadre d’étude nous oblige a utiliser la méthode
de Z-scan a ses limites. Nous devons apporter un soin tout particulier a la mise en place
d’un tel montage. En effet, nous voulons utiliser la méthode pour mesurer un indice de
réfraction non-linéaire plusieurs ordres de grandeurs au-dessous de celui des matériaux
testés habituellement, et ce avec des faisceaux véhiculant une grande densité d’énergie,
proche de celle de 'endommagement du matériau. Outre le gain en sensibilité nécessaire,
nous voulons maitriser la métrologie, afin de réduire au minimum ’erreur absolue sur la
détermination de l'indice de réfraction non-linéaire. Toutes ces contraintes ont conduit a
adopter une configuration expérimentale optimisée pour notre cadre d’étude, particulie-
rement bien controlée et qui permet des caractérisations in-situ répétées des parametres

spatio-temporels réels du faisceau incident.

Dans le quatrieme chapitre, nous proposons une étude numérique de la méthode de Z-
scan dans le cas d'un faisceau quelconque et d’une configuration expérimentale arbitraire.
En effet, afin de réduire les erreurs commises sur le modele et ainsi parfaitement maitri-
ser cette méthode de mesure, il convient de développer une approche numérique adaptée
a tout type de configuration expérimentale. L’algorithme développé pour interpréter les
mesures réalisées sur notre banc est basé, d’une part, sur un algorithme de propagation
du faisceau incident utilisant le principe de Huygens-Fresnel et, d’autre part, sur un al-
gorithme de propagation pas a pas dans 1’échantillon non-linéaire. Ces deux algorithmes
nous permettent alors d’étudier les limites de validité des différents modeles analytiques
développés et d’évaluer 'effet de certaines approximations lourdes de conséquences, pou-

vant conduire a d’importantes erreurs sur la mesure de I'indice de réfraction non-linéaire.
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INTRODUCTION

Enfin, la grande versatilité de ce genre d’algorithme nous permet d’envisager tous les
types de configuration expérimentale (succession de matériaux différents, mesures de la
transmission normalisée en champ proche, faisceaux singuliers, etc...) et tous les types
de matériau (matériaux absorbants, présentant de I’absorption non-linéaire ou méme des
matériaux ayant des comportements non-linéaires singuliers comme des matériaux photo-
réfractifs ou des absorbants saturables). Par ailleurs, cet algorithme permet d’étudier avec
précision 'autofocalisation et la déformation du faisceau qui a lieu a I'intérieur de 1’échan-

tillon.

Enfin, dans le cinquiéme chapitre, nous mettons a profit 'outil expérimental tres sen-
sible et I'outil théorique général que nous avons développé a l'Institut Fresnel, afin de
réaliser une mesure de I'indice de réfraction non-linéaire de la silice et d'un verre borosili-
cate. Dans un premier temps, nous faisons une analyse rigoureuse du signal expérimental
mesuré afin de faire le lien entre les résultats expérimentaux et les simulations numé-
riques, et de déterminer les parametres expérimentaux pertinents a mesurer et a injecter
dans les simulations. Cette analyse nous permet également d’étudier les erreurs commises
sur la détermination de l'indice de réfraction non-linéaire. Dans un second temps, nous
présentons les résultats des études menées a 1064 nm et 532 nm dans la silice avec deux
lasers fournissant des durées d’impulsions nanosecondes différentes et dans le BK7. Ainsi,
nous montrons la sensibilité de notre montage et la possibilité d'une mesure d’indices de
réfraction non-linéaires aussi faibles que celui de la silice, et ce & £12% pres a 1064 nm

et a £16% pres a 532nm.
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Chapitre 1

L’indice de réfraction non-linéaire :

théorie, mécanismes et mesure

Ce premier chapitre a pour but, tout d’abord, d’introduire le formalisme de 'optique
non-linéaire. L’étude sera rapidement restreinte a notre cadre d’étude, c’est a dire aux
non-linéarités du troisiéme ordre (ou non-linéarités cubiques) dans les milieux isotropes
centrosymétriques. Cette analyse nous permettra de définir avec précautions la notion
d’indice de réfraction non-linéaire, rendant compte des variations d’indice de réfraction
photo-induites. Dans le cadre de I’étude de ’autofocalisation en régime nanoseconde, nous
verrons qu’une variation d’indice de réfraction photo-induite peut provenir de plusieurs
mécanismes, dépendant des propriétés intrinseques du matériau choisi, mais également
des caractéristiques du champ électromagnétique appliqué et de la configuration de me-
sure choisie. Pour mesurer de telles variations d’indices, plusieurs types de méthode sont
disponibles, dont nous détaillerons le principe, afin de déterminer la plus adaptée a notre

cadre d’étude.
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CHAPITRE 1. L’INDICE DE REFRACTION NON-LINEAIRE : THEORIE, MECANISMES ET
MESURE

1.1 Introduction

L’apparition du laser dans les années 60, a fourni une nouvelle source de lumiere par-
ticuliere, dont la monochromaticité et la grande cohérence permettent d’en concentrer la
puissance dans le temps et dans I'espace. En concentrant la puissance lumineuse fournie
par un laser dans le temps et dans l’espace, la densité spatiale de puissance a pu rapi-
dement atteindre des valeurs de l'ordre de 1 GW/em?. Ceci correspond & une amplitude
du champ électrique de 5 x 107 V/m. Cette valeur n’est plus négligeable devant le champ
électrique qui lie électrons et noyaux au niveau microscopique (=~ 5 x 1011 V/m). Les
interactions entre onde électromagnétique et matériau diélectrique menent alors a des
comportements complexes et singuliers comme la conversion de fréquence ou une varia-
tion d’indice de réfraction photo-induite du matériau, pour ne citer que les effets les plus

connus. C’est de ce type d’effets dont traite I'optique non-linéaire.

Lorsque la lumiere du laser a été particulierement concentrée dans le temps, comme
dans le cas des lasers a impulsions femtosecondes ou méme picosecondes, la densité spa-
tiale de puissance du faisceau peut atteindre des valeurs extrémement élevées (de 1'ordre
du TW/ecm?), mais la densité d’énergie véhiculée par un seule impulsion reste relativement
faible (inférieure au J/cm?). Dans ce genre de régime, les effets non-linéaires observés sont
principalement liés a des mécanismes électroniques rapides. Si la densité de puissance est
suffisamment importante, il est méme possible de produire un endommagement de maté-
riaux transparents, défini comme toute modification irréversible du matériau. L’énergie
des impulsions étant particulierement faible dans ce cas, aucun phénomene autre qu’élec-
tronique ne peut entrer en jeu dans le mécanisme d’endommagement, en particulier,
aucun phénomene thermique n’a le temps de se développer et, d'une maniere générale,
aucun mécanisme cumulatif ne peut entrer en jeu vu la faible durée d’impulsion, si tou-
tefois le taux de répétition est également faible (typiquement inférieur a plusieurs kHz).
Dans ce cas, '’endommagement est provoqué principalement par des mécanismes d’ioni-
sation [2, 3, 4] ou de claquage diélectrique. Le phénomeéne d’endommagement peut étre
également accentué dans ce cas par la présence d’inhomogénéités [5] induisant des aug-
mentations locales du champ ou encore par le phénomene d’autofocalisation qui mene

également a un accroissement local du champ.

Dans le régime nanoseconde, la répartition de puissance peut également atteindre des

valeurs trés élevées, de 'ordre du GW/em?, mais cette forte densité de puissance s’accom-
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pagne alors d’une densité spatiale d’énergie également élevée, pouvant atteindre plusieurs
centaines de J/cm?. Dans ce cas, les effets non-linéaires ne sont plus simplement issus de
mécanismes purement électroniques. Nous verrons que le mécanisme d’électrostriction,
par exemple, doit étre pris en compte. La forte dose d’énergie qui traverse le matériau
peut étre partiellement convertie en chaleur par absorption et mener a un échauffement et
donc a une variation d’indice de réfraction. Des contraintes photo-induites peuvent mener
a la propagation d’ondes acoustiques dans le milieu (effets Brillouin [6, 7]). De la méme
maniere, les mécanismes qui menent a un endommagement sont beaucoup plus variés car
ils peuvent étre maintenant non seulement d’origine électronique, mais aussi d’origine
thermique ou issus de contraintes. Le role de chaque mécanisme dans le processus d’en-
dommagement dépend des propriétés électroniques, optiques, mécaniques et thermiques
du matériau, mais aussi des caractéristiques de I'onde incidente (longueur d’onde, durée
d’impulsion, puissance totale). Par ailleurs, la présence de défauts, d’inhomogénéités ou
encore d’inclusions [8, 9, 10, 11, 12, 13, 14, 15, 16] complique encore les mécanismes non-

linéaires et les mécanismes de '’endommagement laser.

L’endommagement laser et ses mécanismes sont étudiés pratiquement depuis 1’ap-
parition du laser. Si la métrologie de 'endommagement est aujourd’hui bien maitrisée,
et ce, dans différentes configurations [17, 18, 19, 20, 21, 22, 23], la compréhension des
mécanismes est un sujet qui intéresse de nombreux scientifiques car il reste encore de
nombreuses avancées a faire dans ce domaine. Notamment, du fait du grand nombre de
mécanismes mis en oeuvre dans le processus d’endommagement, il n’est pas toujours facile
de comparer les résultats obtenus dans différents laboratoires [24, 25]. Dans ce contexte,
il est intéressant d’étudier un ou plusieurs des mécanismes qui entrent en jeu dans le
processus d’endommagement laser, notamment en régime nanoseconde ou le processus
d’endommagement est tres complexe. Le phénomene d’autofocalisation, lié a la variation
d’indice de réfraction photo-induite, peut considérablement aggraver le processus d’en-
dommagement en concentrant la puissance et ’énergie du faisceau sur une zone de plus en
plus réduite. Méme lorsqu’il ne mene pas a un endommagement, ce phénomene dégrade
la qualité spatiale du faisceau, pouvant induire des pertes considérables lorsqu’on cherche
ensuite a le focaliser. Dans cette optique, ’étude des variations photo-induites de I'indice
de réfraction sont capitales pour aider a comprendre les mécanismes de I’endommagement

laser.
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La variation d’indice de réfraction photo-induite provient principalement de méca-
nismes électroniques menant a un effet non-linéaire du troisieme ordre. La susceptibilité
non-linéaire du troisieme ordre permet de décrire ces mécanismes électroniques. Il existe
plusieurs conventions pour définir cette susceptibilité non-linéaire du troisieme ordre, plu-
sieurs fagon de définir un indice de réfraction non-linéaire a partir de la susceptibilité, et,
bien que le systeme d’unité MKS soit tres largement répandu, le systeme CGS est encore
couramment utilisé. La comparaison entre deux valeurs de l'indice de réfraction non-
linéaire doit donc toujours étre faite avec prudence. Par ailleurs, les effets non-linéaires
du troisieme ordre sont d'une grande diversité et ne donnent pas tous naissance a une
variation d’indice de réfraction. Par ailleurs, 'amplitude du phénomene de réfraction
non-linéaire dépend a priori de la configuration expérimentale adoptée. Nous verrons par
exemple que la polarisation du champ électrique peut avoir une influence, ou encore que
I'utilisation d’une configuration pompe-sonde n’engendre pas la méme variation d’indice
de réfraction. Enfin, une variation d’indice de réfraction photo-induite peut avoir diverses
origines et chaque mécanisme conduit a priori a un comportement différent de I'indice de
réfraction non-linéaire vis a vis, par exemple, du régime temporel utilisé, de la méthode

de mesure adoptée ou encore de la polarisation du champ électrique.

Il est donc raisonnable, dans un premier temps, de définir convenablement la notion
d’indice de réfraction non-linéaire a partir du formalisme électromagnétique des équations
de Maxwell et des relations constitutives qui permettent d’introduire le tenseur de sus-
ceptibilité non-linéaire, puis l'indice de réfraction non-linéaire dans un second temps. Les
principaux mécanismes physiques pouvant donner lieu a une variation d’indice méritent
également d’étre cités et rapidement étudiés pour en estimer l'influence respective dans
une configuration expérimentale donnée. Enfin, les principales méthodes de mesure de

I'indice de réfraction non-linéaire seront présentées.

1.2 Introduction a l’optique des milieux non-linéaires

1.2.1 Les équations de Maxwell et les relations constitutives de

la matiere

Le champ électromagnétique est décrit par le vecteur champ électrique E et le vec-

teur champ magnétique H. Les relations constitutives qui décrivent 'influence du champ
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électromagnétique sur la matiere nous permettent d’introduire le vecteur déplacement
électrique D et le vecteur induction magnétique B. Dans le cas général, il faut aussi
considérer les éventuelles densités volumiques de charge p et de courant J. Toutes ces
grandeurs sont des fonctions de la variable d’espace 7 (vecteur position dans le repere

considéré) et du temps t.

Pour des milieux non-magnétiques, c’est a dire, de perméabilité magnétique égale a

celle du vide pg, les équations de Maxwell sont données par [26] :

rol £17,1) =~ P41 (1)
roi () = P20 4 ) (12
div D(F,t) = p(7,t) (1.3)
divH(7,t) = 0 (1.4)

Les relations constitutives de la matiere s’expriment alors de la maniere suivante :

ou P représente la polarisation électrique du matériau. Ce terme est caractéristique

de la réponse du matériau a un champ électromagnétique.

Par ailleurs, en 'absence de charge et de source de courant, la densité volumique de

charge p est nulle et, pour un matériau non conducteur, J =0.

Cas d’une réponse linéaire

Pour décrire la réponse instantanée PM(¢) & un champ électrique £(¢), la notion de
susceptibilité électrique est introduite. En toute rigueur, la réponse électrique d’un
matériau a un champ électrique n’est pas instantanée [27]. En revanche, il est raisonnable
de faire une hypothese de causalité sur la réponse du matériau, c’est a dire de supposer
qu'un champ nul a t < 0 entraine une réponse nulle pour ¢ < 0, ce qui signifie que la
réponse ne peut précéder U'excitation [28]. Dans le cas linéaire, cette hypothese conduit
a introduire la notion de filtrage linéaire, traduit par un produit de convolution tem-

porel entre le champ électrique € et une distribution 7V & support positif [27]. Pour la
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composante ¢ de la polarisation électrique, il vient (la dépendance spatiale est omise pour

alléger les notations) :

ij

PU(t) = e / ) &t —r)dr (1.7)

o0
ou la notation de sommation implicite d’Einstein a été utilisée (a;;b; = > a;;b;).
J

Il est a noter que Tl-(jl) représente ici un tenseur de rang 2 dans le cas général d’un milieu

anisotrope, puisque dans ce cas la réponse du milieu a chaque composante vectorielle du
champ est a priori différente. Par la suite, nous nous placerons toujours dans le cas
de milieux isotropes et uniformes, dans lesquels la susceptibilité linéaire est un tenseur
diagonal comportant trois composantes égales et indépendantes de la position. Pour étre
plus précis et rester cohérent avec cette description, il est & noter que T désigne la

réponse impulsionnelle du milieu, appelée aussi susceptibilité impulsionnelle [27].

Cas d’une réponse non-linéaire

Dans le cas ou 'amplitude du champ électrique devient particulierement élevée, la
réponse du matériau ne peut plus étre considérée comme linéaire. Cependant, ces ef-
fets restent relativement faibles. Il est alors courant d’utiliser une décomposition de la

polarisation du type [28] :

— — —

P(7,t) = PO 1) + PO 1) + PO(7 1) + ... (1.8)

ot PO désigne alors le terme linéaire de la polarisation, tandis que les autres compo-

santes représentent les termes d’ordre supérieur a 1.

En toute rigueur, et suivant le méme raisonnement que pour la polarisation linéaire,
les termes d’ordre n > 1 peuvent s’exprimer comme des produits de convolutions entre
les champs et un tenseur de rang n + 1. Dans ce travail, ce sont les effets non-linéaires
du troisieme ordre qui nous concernent. Nous nous placerons toujours dans le cas de
milieux isotropes (et non gyrotropes), donc centrosymétriques’ [29]. Or, pour des raisons
de symétrie, les effets non-linéaires du second ordre sont théoriquement nuls dans un

milieu centrosymétrique. Pour la composante ¢ du vecteur de polarisation non-linéaire du

!Par abus de language, nous parlerons souvent par la suite de milieux isotropes pour désigner en fait

des milieux isotropes centrosymétriques.
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troisieme ordre, il vient [28] :

+oo
731;(3)(15) — /// Tz‘(fk)l(ﬂ 7o

Et—n) &t —T1—1)E{t -7 =7 —7")drdr'dr" (1.9)

3) g4
Dans ce cas, TZ(]k)l désigne donc un tenseur de rang 4.

1.2.2 Equation de Maxwell et relations constitutives en régime

harmonique
Equations de Maxwell en régime harmonique

Toutes les fonctions temporelles F(t) considérées précédemment peuvent étre décom-
posées en une superposition de fonctions sinusoidales de pulsation w et d’amplitude F'(w)
a 'aide de la transformation de Fourier suivante :

+o00 1 +oo
F(t) = / F(w)exp(—iwt)dw et F(w)= o F(t) exp(iwt) dt (1.10)
—00 T J-co
En toute rigueur, en appliquant cette transformation aux équations de Maxwell, dans
le cas d’un milieu non chargé et sans source de courant, le probleme électromagnétique

revient a résoudre le systeme suivant pour chaque pulsation w du spectre de la lumiere

incidente :
r_o_z)fﬁ(w) = iwpoH (w) (1.11)
rot H(w) = —iwD(w) (1.12)
div D(w) = 0 (1.13)
div H(w) =0 (1.14)

Remarque : En pratique, dans le cas de la lumiére d’un laser, le support des champs
E(w) et H(w) est trés étroit, centré autour d’une pulsation wy. L’approximation d’un
régime harmonique monochromatique est alors faite et le probléme est résolu pour la
seule pulsation wy. Il faut pourtant manipuler avec précautions ce type d’approximation
dans le cas d’impulsions ultracourtes. En effet, d’apres les propriétés de la transforma-
tion de Fourier, nous savons que largeur temporelle et largeur spectrale sont inversement
proportionnelles (At Aw ~ 27). Pour une longueur d’onde de centrage de 1 um et une
impulsion de 10ns, le rapport Aw/wy est de 'ordre de 10~7. L’approximation monochro-

matique reste justifiée dans ce cas. En revanche, pour une impulsion de 'ordre de 10 fs,
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le rapport Aw/wy est alors de I'ordre de 10~1 et I'approximation devient injustifiée. Dans
le cadre de ce travail, la durée d’impulsion est de l'ordre de quelques nanosecondes et

l'approximation monochromatique est donc utilisée.

Relations constitutives : cas linéaire

Reprenons 'expression 1.6 du vecteur déplacement. Apres application de la transfor-
mation de Fourier, le vecteur déplacement électrique en régime harmonique est mainte-
nant défini par :

D(7,w) = E(F,w) + P(F,w) (1.15)

Dans le cas linéaire, le produit de convolution 1.7 devient simplement, par transfor-

mation de Fourier, une relation du type :

— —

Pw) =¢ X(l)(w) E(w) (1.16)

ott yM) représente maintenant la susceptibilité électrique en régime harmonique a la

pulsation w.

En introduisant la permittivité électrique relative ¢,(w) = 1 + xV(w), le vecteur

déplacement s’exprime simplement en fonction du champ électrique :
D(w) = € &, (w) E(w) (1.17)

L’indice de réfraction linéaire est alors défini comme la racine carrée de la per-
mittivité électrique relative :

n(w) = Ve (w) (1.18)

Notons que la permittivité est a priori complexe. L’indice de réfraction sera donc

également complexe et comportera un terme de réfraction et un terme d’absorption. La

racine carrée du nombre complexe ¢, devra donc étre prise avec précaution.

Avec ces définitions, les équations de Maxwell harmoniques deviennent, en fonction
des champ Eet H:

rot E(7,w) = iwpoH (7, w) (1.19)
rol H (7, w) = —iweoe, () E (7, w) (1.20)
div E(7,w) =0 (1.21)
div H(7,w) = 0 (1.22)

22



1.2. INTRODUCTION A L’OPTIQUE DES MILIEUX NON-LINEAIRES

ol la dépendance spatiale a été réintroduite.

A partir de ces relations, I’équation de propagation de Helmholtz peut étre établie

dans tout milieu homogene d’indice n :
V2E +k2E =0 avec k> = w?pgeon? (1.23)

Nous utilisons dans ce document la notation V? pour désigner le laplacien, afin d’évi-
ter toute confusion avec la notation A, permettant de désigner une différence. La méme
relation peut étre établie pour le vecteur H. Dans le cas linéaire, les équations de pro-
pagation pour les champs E et H sont découplées et il suffit de résoudre le probleme
électromagnétique pour un seul de ces champs. Par ailleurs, dans le cas isotrope, k£ est un
scalaire et il n’y a pas non plus de couplage entre les différentes composantes vectorielles
des champs. A ce stade, il est possible d'utiliser une décomposition en ondes planes du
champ incident et en déduire le champ diffracté en utilisant des équations de propagation
adaptées, ainsi qu’'une condition d’onde sortante sur le champ diffracté et les conditions

aux limites sur les interfaces du milieu.

Relations constitutives : cas non-linéaire

Par application de la transformation de Fourier sur le terme de la polarisation élec-
trique du troisieme ordre 1.9, la composante ¢ du vecteur de polarisation électrique devient

dans ce cas, en toute rigueur :

+oo
Pl-(g) (wa) = /// Xz(?l)cl(w47w17w27w3> Ej(w1) Ex(w2) Ei(ws) dwydwadws

avec wy = wj +ws +ws (1.24)

Remarques : Notons que le tenseur de susceptibilité non-linéaire du troisiéme ordre, noté
XE.?;Z(WAL, w1, ws, ws) est lié au tenseur 71(]?}31 (1,7',7") par une transformation de Fourier. La
méme notation que Boyd [6] a été utilisée pour la susceptibilité, c’est a dire que la pulsa-

tion somme wy est indiquée en premier argument, suivie des trois pulsations interagissant.

Cette expression montre a quel point le probleme de la propagation non-linéaire est
complexe dans le cas général. Les différentes composantes fréquentielles du champ peuvent
interagir au sein de la polarisation électrique. Par ailleurs, toutes les composantes du vec-

teur champ électrique peuvent influer sur chaque composante de la polarisation. Pour
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cette raison, les effets non-linéaires du troisieme ordre sont tres variés et dépendent for-
tement des symétries du matériau considéré, qui imposeront a leur tour des symétries ou

des annulations de termes dans le tenseur de susceptibilité [29].

1.2.3 Susceptibilité et effets non-linéaires du troisieme ordre
Cas général

L’objet de ce paragraphe est de présenter brievement les différents effets non-linéaires
du troisieme ordre. Nous resterons tout d’abord dans un cadre général pour ensuite s’in-
téresser plus particulierement aux effets non-linéaires potentiels dans le cas d’un matériau
isotrope et d’un seul faisceau incident polarisé rectilignement. Cette derniére étape nous

permettra de définir I'indice de réfraction non-linéaire tel qu’il a été mesuré dans ce travail.

Dans le cas de 'approximation monochromatique, I'intégrale triple sur toutes les pul-
sations de 'expression 1.24 se réduit a une somme discrete de plusieurs termes de polari-
sation pouvant donner naissance a autant de phénomenes non-linéaires différents au sein
d’un méme matériau. Lorsque le champ électrique est composé d’une superposition de N
vibrations monochromatiques de pulsations w, (avec 1 < n < N), la transformation de
Fourier introduite a la relation 1.10 peut se réécrire sous la forme suivante, pour chaque

composante vectorielle ¢« du champ :

Z [Ei(wn) exp(—iw,t) + Ei(—wy) exp(iwy,t)] (1.25)

n=1

L’introduction du facteur 1/2 n’est pas une convention universelle. Quelques auteurs
n’introduisent pas ce facteur [30, 6]. Toutefois, I'absence de facteur 1/2 meéne a des dé-
finitions non-conventionnelles du vecteur de Poynting et ne rejoint pas les définitions du

champ complexe traditionnelles d’électromagnétisme.

De la méme maniere, pour chaque composante ¢ du vecteur polarisation électrique

non-linéaire du troisieme ordre, on a :

PO = 5 37 [P ) explint) + PO (~n) explican)| (1.26)

n=1
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Le tableau 1.1 résume les principaux termes de polarisation non-linéaire du troisieme
ordre dans le cas général ou le champ incident est une superposition de trois vibrations

monochromatiques de pulsations wy, ws et ws.

Pour comprendre d’out viennent ces termes il suffit de reprendre 1’équation géné-
rale 1.24 dans le cas de vibrations monochromatiques et se souvenir que les compo-
santes harmoniques du champ F(w) ont été obtenues par transformation de Fourier
d’une fonction réelle. Elles possedent, par conséquent, la propriété de symétrie hermi-
tienne F(—w) = E*(w).

Cas d’un milieu isotrope

Les tenseurs de susceptibilité non-linéaire du troisieme ordre (de rang 4) sont théo-
riquement composés de 3* = 81 éléments! Dans le cadre de ce travail, nous ne nous
intéresserons qu’au cas de milieux isotropes. Outre le fait que I’on ne peut observer d’ef-
fets non-linéaires quadratiques dans de tels milieux, la grande symétrie d’un tel matériau
simplifie considérablement le tenseur de susceptibilité qui ne compte finalement que 3

éléments indépendants non-nuls [28, 29, 6].

En toute rigueur, le tenseur de susceptibilité non linéaire du troisieme ordre vaut dans
ce cas (le systéme de coordonnées cartésiennes (z,y, z) est utilisé) :

(3) 3) (3) 3) L o sti=y
Xz'jk:l = X:mcyy 5ij 5kl + X:vymy 52k 5jl + way:r 5il 5jk7 avec 5ij = (127)

0 sii#7
Par la suite, le choix des pulsations des différentes vibrations interagissant va impo-
ser un certain nombre de symétries supplémentaires sur ce tenseur de susceptibilité. Par
exemple, dans le cas de la génération de troisieme harmonique, il est possible de permuter
les trois pulsations dans le tenseur de susceptibilité. Il ne reste qu’un seul terme indépen-

dant dans ce cas particulier [29].

Dans le cas qui nous occupe, un seul faisceau est utilisé. Deux termes de polarisation
non-linéaire peuvent entrer en ligne de compte : le terme de génération du troisieme

harmonique et le terme qui décrit Peffet Kerr optique & un faisceau®. Dans le cadre de

2Ce terme regroupe donc les effets d’auto-modulation de phase, d’autofocalisation, d’auto-rotation de
Iellipse de polarisation et, dans le cas d’une forte partie imaginaire de la susceptibilité, le phénomene

d’absorption non-linéaire a deux photons
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ce travail, le faisceau incident parcourt une faible épaisseur de matériau. Par conséquent,
Ieffet d’auto-modulation de phase est négligeable. Différents termes de polarisation sont

explicités dans le tableau 1.2, concernant le cas d’'un milieu isotrope.

Génération du troisieme harmonique :

PO (3w) = 3 x x,(3w) [E - E E

Effet Kerr optique a un seul faisceau :

PO (w) =3 x {2y (W) [E - B E + Xipe(w) [E - E] E*}

Effet Kerr optique en configuration pompe-sonde (w,,w;) :

P (ws) = % X {chz)yy(wsva) [Es - Ep] E, + X;y)zy(ww wp) [Ep - Ep] E;

3 - 1 %
+X§cy)y:v(“)87 wp) [Ep - ] Ep}

TAB. 1.2 — Milieu isotrope : Termes de polarisation pour différentes configurations expé-

rimentales

Seule I’étude théorique microscopique des mécanismes conduisant aux effets non-
linéaires du troisieme ordre permet ensuite de réduire encore le nombre de parametres
indépendants, mais dans le cas général, il faut considérer que les différents termes impli-

qués dans les expressions du tableau 1.2 sont indépendants.

1.2.4 Définition de l’indice de réfraction non-linéaire, conven-

tions et relations utiles

Dans le cas de l'effet Kerr optique, il est pertinent de définir un indice de réfraction
non-linéaire de la méme maniere que l'indice linéaire a été défini. Le tableau 1.3 donne
I’expression théorique de cette susceptibilité dans quelques cas particuliers, obtenue a
I’aide du tableau 1.2.
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Configuration expérimentale & PG
effet Kerr optique a un seul faisceau polarisé 2 X Xﬁ)yy + X(x?yz % x xO|E |2E_j
rectilignement

configuration pompe-sonde, champs polari- X@yy + Xg;?yx + X%)xy 2 X X(3)|Ep]2ES

1w

sés rectilignement parallelement

configuration pompe-sonde, champs polari- Xg(i,)xy

N

X X(3)|Ep|2E3

sés rectilignement perpendiculairement

TAB. 1.3 — Expressions de x® dans différents cas particuliers

Dans les expressions du vecteur polarisation, les facteurs 3/4 ou 3/2 ont été introduits
pour rester cohérent avec les expressions de la polarisation introduites par le tableau 1.1
et éviter de confondre les facteurs introduits par le mélange des trois champs impliqués

et ceux éventuellement introduits par les symétries du tenseur de susceptibilité.

Dans le cas qui nous occupe, c’est a dire celui de 'effet Kerr a un seul faisceau, une

susceptibilité non-linéaire effective x est donc introduite, pour que 'on ait simplement :
. 3 .
PO(w) = 7 x x(w) x [BW)[* Ew) (1.28)

De la méme facon que 'indice de réfraction linéaire avait été défini, I'indice de réfrac-
tion est maintenant défini par :
3y 3v3)
=10+ 2 e g (14 20 pwR) 0
0

ol ng représente l'indice dans le cas linéaire.

L’amplitude de I'effet non-linéaire, caractérisée par le rapport x| E(w)|?/(n2 €) est,
en général, tres faible. Un développement limité au premier ordre de l'expression précé-
dente permet d’obtenir la relation suivante :

3x¥(w) 2
n=nyg+——>:|FE(w 1.30
o+ B () (130
Par ailleurs, I'indice de réfraction non-linéaire ny peut étre défini par rapport a la

moyenne temporelle de 'amplitude du champ électrique réel, c’est a dire :

n = ng + no(E3(t)) (1.31)
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ou {...) désigne une moyenne temporelle. Dans le cas d'une seule vibration monochro-
matique de pulsation w, la convention adoptée a la relation 1.25 nous indique que :
1
E(t) = 3 [E(w) exp(—iwt) + E*(w) exp(iwt)] (1.32)
La relation 1.31 devient alors :
n=no+ % |E(w)[? (1.33)
Identifiant les relations 1.30 et 1.33, le lien entre 'indice de réfraction non linéaire ns
et la susceptibilité ) se fait par la relation :
3x®
N 4 )

(1.34)

ng

Remarques sur les unités : Notons que tous ces calculs ont été faits avec le systéme
d’unité MKS. Le champ est alors exprimé en V /m. Par conséquent, I'indice de réfraction

non-linéaire ny est en m?/V?2. Enfin, vu notre définition de x®, son unité est Ie C xm/V?,

Une autre définition de I'indice de réfraction non-linéaire sera utilisée dans ce travail.
Cette définition fait intervenir, non plus la moyenne temporelle du champ électrique au
carré, mais la puissance lumineuse traversant une unité de surface perpendiculairement a
la direction de propagation du faisceau, couramment désignée sous le terme d’intensité I,
exprimée en WW/m? (il faudrait en toute rigueur utiliser le terme de luminance). Il est plus
commode d’utiliser cette valeur qui se déduit directement des mesures expérimentales
d’énergie, de répartition spatiale et de durée d’impulsion du faisceau incident. L’indice

de réfraction non-linéaire 7, exprimé en m?/W est maintenant défini par la relation :
n=mng+~vyI (1.35)

L’intensité telle qu’elle a été définie et telle qu’elle sera déduite des mesures expé-
rimentales des parametres du faisceau, peut étre assimilée a la moyenne temporelle de
I'amplitude du vecteur de Poynting réel (S(¢)) [27]. Pour une onde plane transverse mo-
nochromatique se propageant dans un milieu d’indice linéaire réel ng, nous savons que :

(S(t)) = @ avec 1 = i\/E (1.36)
n o | €o

ou 7 représente 'impédance du milieu d’indice réel ng. Avec notre définition du champ
complexe, 'intensité est donc définie dans ce cas par la relation :
e

I = 1.
S5 (137
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Remarque : Tout comme dans le cas de I'approximation monochromatique introduite
précédemment, il est également possible de décomposer le faisceau en une superposi-
tion d’ondes planes, solutions de 1I’équation de Helmholtz. La notion de spectre d’ondes
planes est introduite et ce spectre est centré autour du nombre d’onde oy = 1/\. Par
propriété de la transformation de Fourier, I’étendue spatiale du faisceau et I’étendue de
son spectre d’onde plane sont liés par la relation Ax/Ao =~ 2m. Le rapport Ac /oy est alors
égal a A\/Ax. Ainsi, si I'étendue spatiale du faisceau est tres grande devant la longueur
d’onde, il sera possible de faire une approximation dite "paraxiale”. Dans le cadre de cette
approximation, sur laquelle nous reviendrons dans le paragraphe sur I'étude du faisceau
incident, la méme définition de l'intensité est adoptée, mais cette fois-ci, I et E sont
considérés comme des fonctions d’espace qui varient peu sur des distances de 'ordre de

la longueur d’onde du faisceau.

De cette maniere, en systeme d’unité MKS, la correspondance entre 7y et ny est donnée

simplement par la relation :

1 o 1207
Y=NXNg=—,/— XNo R
Ny €0 Ny

X Ny (138)

L’annexe A rappelle les liens entre Y, ny et ~, ainsi que les lois de conversions entre
les systemes MKS et CGS.

1.2.5 Conclusion

Dans ce paragraphe, I'indice de réfraction non-linéaire a été défini a partir de la sus-
ceptibilité non-linéaire du troisieme ordre. L’analyse de cette susceptibilité non-linéaire
nous a montré qu’en toute rigueur, la susceptibilité effective est la combinaison de 1, 2 ou
3 termes indépendants suivant la configuration expérimentale adoptée. Dans le cas d’une
polarisation rectiligne, par exemple, et supposant les trois termes indépendants du tenseur
de susceptibilité égaux a une constante y, les définitions introduites au tableau 1.3 nous
indique que la susceptibilité non-linéaire effective vaut 3 x dans le cas d'un seul faisceau,
3y dans le cas de l'interaction entre un faisceau pompe et un faisceau sonde polarisés

parallelement et y si leurs polarisations sont perpendiculaires.

Toutefois, les trois termes qui composent la susceptibilité non-linéaire du troisieme

ordre dans le cas isotrope sont a priori différents. D’éventuelles relations supplémentaires
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pouvant les relier peuvent étre introduites et dépendent du mécanisme du phénomene
non-linéaire. Dans le cas ou il est impossible de négliger un mécanisme devant un autre,
la mesure de l'indice de réfraction donne un parametre global, intégrant toutes les contri-

butions, combinées suivant leur mécanisme d’origine.

En effet, si par exemple 'indice de réfraction non-linéaire est mesuré en configuration
pompe-sonde avec deux faisceaux polarisés parallelement, le tableau 1.3 nous informe que

la susceptibilité non-linéaire effective mesurée vaut exactement : Xé?;c)yy + X§33y)yaj + X%)my.

. _ . 3 3
En revanche, lorsqu'un seul faisceau est utilisé, celle-ci vaut : 2 x X(m)yy + X;(L«y)yx. Or, seule
la connaissance du mécanisme microscopique qui est a l'origine de la non-linéarité du

. . . I 3 3
troisieme ordre permet de connaitre les liens entre les trois différents termes Xg(m;)yy, Xg(cy)yx

et X%)xy. Si plusieurs mécanismes microscopiques entrent en jeu simultanément, mais dans
des proportions inconnues, il devient impossible, avec une seule mesure de la variation
d’indice dans une configuration donnée, de remonter aux différentes composantes. Dans
ces conditions, une mesure effectuée en configuration pompe-sonde, par exemple, ne per-
met pas de remonter avec précision a la valeur correspondante dans le cas d’un effet Kerr

a un seul faisceau.

Nous allons voir qu’a priori, plusieurs mécanismes contribuent a l'indice de réfraction
non-linéaire de la silice en régime nanoseconde. Retenons donc que le meilleur moyen
d’avoir une mesure précise de l'indice de réfraction non-linéaire menant a une autofoca-
lisation est justement de le mesurer a l'aide d’'un montage basée sur ’étude de I'autofo-

calisation.
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1.3 Principaux mécanismes induisant une variation

de l’indice de réfraction

1.3.1 Réponse électronique non-résonante

L’application d’un champ électrique sur un atome ou une molécule se traduit par une
déformation de son nuage électronique. Lorsque ce champ électrique est celui d’une onde
optique de faible amplitude, la réponse du matériau suit I'excitation linéairement en am-
plitude et a la méme fréquence (solution au premier ordre d’un probléeme d’oscillateur
harmonique). Lorsque "amplitude du champ augmente, cette solution n’est plus valable
et la réponse du matériau n’est a priori plus linéaire. Cette source de non-linéarité pro-
vient donc de la réponse non-linéaire du nuage électronique a une sollicitation de forte

amplitude.

Cette contribution est relativement faible (y ~ 1072 m? /W), mais de par sa nature,
elle est présente dans tous les matériaux et répond a des fréquences aussi élevées que
les fréquences optiques puisque son temps de réponse est inférieur a la femtoseconde. Ce
type de non-linéarité peut étre estimé théoriquement en utilisant un modele d’oscillateur
anharmonique ou encore une modélisation quantique dans le cas ou la fréquence de 'onde
incidente est loin des fréquences de résonance du matériau [30, 28]. En particulier, dans

e Tt 3 _ G
le cas de ce mécanisme, la modélisation montre que Xzzyy = Xayyz-

Ce type de non-linéarité est intrinseque au type de matériau choisi. Pour la silice
amorphe, la contribution de ce mécanisme a l'indice de réfraction non-linéaire v est esti-

mée grossicrement entre 3 et 4 x 10720 m? /W dans le visible [31, 6].

1.3.2 Effets thermiques

Deés lors qu'un matériau est absorbant, une partie de la puissance du faisceau est dis-
sipée sous forme de chaleur. En pratique ceci concerne tous les matériaux. L’élévation de
température provoque une variation d’indice de réfraction. Lorsqu’un milieu absorbant
est perturbé par une impulsion lumineuse de forte puissance, il faut, en toute rigueur,
résoudre le probleme thermodynamique a ’aide des équations hydrodynamiques linéa-
risées qui relient les perturbations de vitesse, de pression, de température et de densité

du matériau [32]. Ces équations sont alors analysées avec deux sources de perturbations
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photo-induites : I'une décrivant 'effet de compression photo-induite par électrostriction
et lautre 'apport énergétique di a ’absorption de I’énergie lumineuse. Dans ce cas, il

faut considérer que la variation d’indice s’exprime sous la forme [33] :

on on
An=[—=—=| AT — A 1.

Dans le cas d’un fluide, la variation de température induit également une variation
de densité. Dans un fluide, 'indice de réfraction est généralement plus sensible a une
variation de densité qu’a une variation de température. Le premier terme de I'équation
précédente peut étre négligé. Il reste alors a déterminer la variation de densité induite
par deux termes sources différents, I'un décrivant 'effet d’électrostriction et 'autre 'effet
de compression thermo-induite [32, 34, 35]. Oubliant pour I'instant le phénomeéne d’élec-
trostriction qui sera traité dans le paragraphe suivant, nous allons estimer ’élévation de

température dans un solide peu absorbant.

La répartition spatio-temporelle de température T'(7,t) dans le matériau est régie par
I'équation de la chaleur (équation de conservation de 1’énergie) avec un terme source
provenant de la conversion en chaleur d’une partie de 1’énergie lumineuse :

oT
pCp— — VT =al (1.40)

ot
ou p désigne la densité du milieu, C, la capacité thermique a pression constante, x

la conductivité thermique, a 'absorption linéique du matériau et I(r,t) la répartition

spatio-temporelle d’intensité.

Généralement, un terme supplémentaire vient s’ajouter a cette équation pour décrire
les effets de la dilatation. Ce terme est abandonné car dans le cas d’un solide, le coefficient
de dilatation thermique est de I'ordre de 5 x 10~7 K ! [36]. Dans 1’équation précédente, le
terme source « I représente ici la fraction de puissance du faisceau qui est transformée en
chaleur par unité de volume. Le terme V2T représente le terme de diffusion thermique. Le
temps de relaxation du phénomene de diffusion thermique est déterminé par la constante
de diffusivité thermique D = k/p C,. Pour un faisceau de rayon wy induisant une lentille
d’indice thermique, la chaleur s’évacuera par diffusion de la zone d’autofocalisation en un

temps 7p de lordre de[34] :
2
Wo
N —— 1.41
™R (1.41)
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Dans le cas de la silice amorphe, D =~ 0,85 x 1075m?/s. Pour un faisceau de 10 um
de rayon, ceci correspond a 7p ~ 30 us. Ainsi, il est d’ores et déja possible de constater
qu’il n’y a aucun risque d’accumulation impulsion apres impulsion de I'effet thermique si

le taux de répétition du laser n’est pas trop élevé (typiquement inférieur a une dizaine
de kHz).

Dans notre cas, 'impulsion lumineuse dure environ 20 ns. Le phénomene de diffusion
thermique n’a alors pas d’influence significative sur le faisceau si les seuls effets du faisceau
sur lui-méme nous intéressent. Le terme de diffusion thermique kV?T dans 1’équation 1.40
peut étre abandonné. La répartition spatiale de température suit alors approximativement
la répartition d’intensité du faisceau durant le passage de I'impulsion. L’équation 1.40 peut
alors étre intégrée pour nous fournir I’'évolution temporelle de 1’élévation de température

sur I’axe optique et au point de focalisation, provoquée par le faisceau incident. Il vient :

AT(t) = T(t) — T(—o0) = p(ép / t 1(0,) dt’ (1.42)

—00
Cette relation permet de voir clairement que les effets thermiques sont cumulatifs et

de ce fait, ’élévation de température est, bien entendu, tres dépendante de la durée d’im-

pulsion utilisée.

La variation d’indice de réfraction associée a 1’élévation de température est déterminée
simplement & ’aide du coefficient thermo-optique a densité constante (dn/9T), [33], c’est
a dire :

Anihermique = (g—;) AT (1.43)
p
Pour estimer l'influence potentielle des effets thermiques dans le cadre de ce travail,

les caractéristiques suivantes de la silice amorphe ont été recueillies [37] :

densité ... p=2,2g/cm?
capacité thermique a pression constante ... C, ~0,703.J/(g- K)
coefficient thermo-optique & 589,3nm ..... on/oT ~ 1075 K1

Dans le cas de la silice amorphe, la fluence maximale qui peut étre utilisée en pratique
est de Pordre de 100 J/cm?, c’est a dire quasiment la fluence d’endommagement laser du

matériau. Dans le cas de silice amorphe de tres bonne qualité optique, comme celle testée,
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le coefficient d’absorption linéique peut atteindre des valeurs aussi faibles que 107° em ™1
dans le proche infrarouge. Pour étre plus raisonnable, prenons un coefficient d’absorption
de 10~* em~!. Dans ces conditions et & I’aide des équations 1.42 et 1.43, ’élévation d’indice
sur I’axe optique du faisceau provoquée par le phénomene thermique a été représentée sur
la figure 1.1 pour une impulsion a profil temporel gaussien de demi-largeur a 1/e égale

a 10ns et d’intensité créte égale & 5 GW/em?.

fffff impulsion laser variation d'indice
T T T

T T T T T T 7,0x10°

- 6,0x10°

- 5,0x10°

4,0x10° o
=}

- 3,0x10°

anbiuwuay,

Intensité (GW/cmZ)
1

- 2,0x10®

- 1,0x10°

0,0

temps (ns)

Fic. 1.1 — Variation dindice thermique sur l’axe optique provoquée par une impulsion

nanoseconde

A titre de comparaison, la variation d’indice engendrée par les effets électroniques
avec une intensité créte de 5 GW/cm? est d’environ 1,5 x 1076, Ainsi, il est peu probable
d’observer une contribution notable des effets thermiques dans le cadre de cette étude.
Il convient cependant d’étre prudent car une absorption de 1073 & 10~! em ™! n’est pas
rare dans certains verres (voir annexe E), surtout des que l'on s’intéresse a des verres
non exclusivement composés de silice. Ce coefficient d’absorption peut méme rapidement
atteindre des valeurs de 'ordre de 1 em ™! dans le proche ultraviolet. Dans ce cas, il n’est

pas évident de pouvoir négliger la contribution des effets thermiques.

1.3.3 Electrostriction

Sous l'effet d’'un champ électrique, tout matériau diélectrique a tendance a se com-
primer. Ce phénomene est connu sous le nom d’électrostriction. Le champ électrique

a pour effet de polariser les molécules du diélectrique qui vont avoir tendance a s’attirer
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entre elles et ainsi comprimer le matériau. Une compression du matériau va induire une
variation d’indice de réfraction. Ce phénomene est donc une origine possible de variation
d’indice photo-induite et apporte ainsi une contribution supplémentaire a l'indice de ré-

fraction non-linéaire.

Reprenons la relation 1.39 en négligeant maintenant la variation de température. En

y introduisant la constante électrostrictive v, = po (9€/0p)p=p,, il vient :

Ve
An ~ A 1.44
2 o (1.44)

po et ng représentent respectivement la densité et l'indice linéaire du matériau non
perturbé. An représente alors la variation d’indice de réfraction provoquée par la variation
de densité Ap. La constante électrostrictive peut étre évaluée a 'aide de la formule de

Lorentz-Lorenz [6] :
(ng —1) (n§ +2)
3

Il reste maintenant a évaluer la variation de densité induite par électrostriction. La per-

(1.45)

Ve =

turbation (en terme de déplacement (7, ¢)) induite par un ensemble de contraintes va gé-
nérer une onde acoustique dans le matériau. Dans le cas d'un solide élastique quelconque,
la description de la propagation de cette onde acoustique est un probleme complexe [38].
Par exemple, contrairement au cas d’'un fluide, deux sortes d’onde acoustique peuvent
se propager : une onde de compression (onde longitudinale) et une onde de cisaillement
(onde transverse). Par nature, ce dernier type d’onde ne provoquera pas de compression
du matériau, il est alors raisonnable d’ignorer son effet sur la variation d’indice. Dans le
cas de milieux solides, isotropes et élastiques et en négligeant les ondes de cisaillement,
une équation de propagation similaire a celle obtenue dans le cas des liquides peut étre
établie [39]. Dans ce cas, la variation de densité p(7,t), induite par électrostriction peut
étre décrite par ’équation différentielle :

1 9% v
2 e 2
_ P _ e ?F
v2 Ot? 2ngev?

(1.46)

v représente la vitesse du son dans le milieu, ¢ la vitesse de la lumiere dans le vide
et I représente la répartition spatio-temporelle d’intensité dans le matériau. Le terme
source issu de la dilatation thermique a été volontairement omis, car dans le cas d'un
solide, le coefficient de dilatation thermique et la variation de température sont faibles

(voir paragraphe précédent).

36



1.3. PRINCIPAUX MECANISMES INDUISANT UNE VARIATION DE L’INDICE DE
REFRACTION

Le but ici n’est pas de résoudre le probleme de la propagation de I'onde acoustique
photo-induite décrite par I'équation 1.46. Si [y représente 'intensité du faisceau sur ’axe
optique, nous pouvons néanmoins constater que le terme source induit une excitation
maximale sur I'axe optique égale a :

Ve IO

ey 1.47
2 ngc v? ( )

Apyrax =

A Taide de la relation 1.44, cette variation de densité correspond a une variation
d’indice de la forme : )
g

An = ———— X [ 1.48

An2cpov? 0 (1.48)

Ceci correspond a un indice de réfraction non-linéaire v de 1,2 x 1072 m?/W avec,

pour la silice amorphe, v &~ 5970 m/s.

Par ailleurs, la lentille d’indice induite par un faisceau gaussien de rayon wy = 10 um

s’établie en un temps 7 & wg /v, c’est a dire &~ 2ns.

Dans la silice, les contributions issues des mécanismes électroniques et de 1’électrostric-
tion sont donc du méme ordre de grandeur. Par ailleurs, le temps de réponse du second
phénomene est plus élevé mais reste du méme ordre de grandeur que la largeur tempo-
relle des impulsions utilisées (de l'ordre de 20 ns). La contribution de I’électrostriction a
I'indice de réfraction non-linéaire de la silice amorphe n’est donc pas négligeable en toute
rigueur. En outre, le temps de réponse du phénomene acoustique n’est pas completement
négligeable devant la largeur des impulsions. La contribution a la variation d’indice et
a 'autofocalisation de 1’électrostriction est donc a priori dépendante de la largeur des
impulsions et de I’étendue spatiale du faisceau incident. Enfin, il faut rappeler que pour
un matériau absorbant, il serait également nécessaire de considérer, en plus de 1'électro-

striction, une variation de densité induite thermiquement dans le matériau.

Un fluide est moins dense et beaucoup plus compressible. Ceci a pour effet de réduire
considérablement le produit pyv? dans l'expression 1.48. La variation d’indice induite
par électrostriction est alors beaucoup plus importante. En revanche, pour la plupart des
solides, la contribution de I’électrostriction évaluée ici reste sensiblement la méme. Ainsi,
dans la plupart des solides qui ont des propriétés non-linéaires importantes, dues a des
propriétés électroniques particulieres, I'influence de ’électrostriction est négligeable. Dans
notre cas précis, celui de la silice et, plus généralement, des solides possédant un faible

indice de réfraction non-linéaire, 1’électrostriction doit étre prise en compte parce que sa
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contribution est du méme ordre de grandeur que les contributions électroniques. Enfin,
L o 3 <

on peut noter qu'un tel mécanisme mene a une valeur nulle du terme X;y)yx, c’est a dire

que 'électrostriction est un mécanisme isotrope qui n’a pas d’effet sur la polarisation du

champ électrique de 'onde incidente.

1.3.4 Réorientation moléculaire

Dans le cas des liquides ou des gaz, la réorientation moléculaire est un autre méca-
nisme possible de variation d’indice de réfraction photo-induite. Sous l'effet d’un champ
électrique, des molécules polaires ont tendance a aligner leur moment dipolaire sur les
lignes de champ, provoquant une légere variation d’indice de réfraction. Ce mécanisme
peut donner lieu a de tres fortes non-linéarités, comme dans le cas de la molécule de C'S,.
Ce liquide est d’ailleurs beaucoup utilisé en optique non-linéaire expérimentale et sert
souvent de matériau non-linéaire de référence. Son indice de réfraction non-linéaire en
régime picoseconde est d’environ 3 x 10718 m? /W & 1064 nm [40], soit 100 fois plus que la
silice amorphe. De maniere générale, un grand nombre de liquides organiques possedent
un fort indice de réfraction non-linéaire, provenant majoritairement de ce type de méca-
nisme. Par ailleurs, le temps de réponse du mécanisme de réorientation moléculaire est
tres bref, de 'ordre de 10712 5.

1.4 Méthodes de mesure de l'indice de réfraction

non-linéaire

Des les années 60, plusieurs méthodes ont été développées pour étudier les non-
linéarités cubiques. La diversité des interactions qui peuvent avoir lieu au sein d’'un ma-
tériau montrant des non-linéarités cubiques (voir partie 1.2) offre un tres grand nombre
de méthodes de mesure possibles a priori. Cependant, il faut étre prudent car chaque
méthode permet de mesurer une ou plusieurs composantes du tenseur de susceptibilité
et n’est pas forcément sensible aux mémes mécanismes. Parmi les méthodes adaptées a
la mesure des non-linéarités induisant une variation d’indice de réfraction, nous allons

décrire les trois principales approches de mesure :

v' Mélange a quatre ondes
v' Méthodes interférométriques
v" Etude de distorsion de faisceau
38



1.4. METHODES DE MESURE DE L'INDICE DE REFRACTION NON-LINEAIRE

1.4.1 Meélange a quatre ondes

Le mélange a quatre ondes fut la premiere méthode utilisée pour estimer l'indice
de réfraction-non linéaire avec précision. C’est la méthode la plus directe, et la seule
disponible pour étudier avec précision tous les termes du tenseur de susceptibilité non-
linéaire du troisieme ordre. Cette méthode est basée sur 'étude de l'interaction entre
plusieurs faisceaux au sein d’'un matériau possédant une non-linéarité cubique. Les effets
non-linéaires décrits par la susceptibilité non-linéaire du troisieme ordre ont été étudiés
expérimentalement pour la premiere fois par Maker et Terhune dans plusieurs cristaux
et a I’aide de plusieurs configurations de mesures [41]. Les configurations de mesures em-
ployées reposaient sur le mélange de trois faisceaux au sein d’un cristal non-linéaire, puis
sur une étude spectrale de la fraction de lumiere convertie dans une autre longueur d’onde
par effet non-linéaire du troisieme ordre. En effet, nous avons vu, dans la partie 1.2, que
dans le cas d’une interaction entre trois ondes incidentes de pulsations différentes wy, wo
et ws, il est possible d’obtenir au sein de la polarisation non-linéaire du troisieme ordre
toutes les combinaisons possibles entres les trois champs et leurs conjugués, ce qui per-
met la génération d’ondes aux pulsations wy + ws + w3, qu’il est alors possible d’isoler a
I’aide d’un monochromateur. En outre, la connaissance des symétries du cristal permet
d’éliminer certains termes du tenseur de susceptibilité et de trouver éventuellement des
relations entre les termes restants. Par exemple, pour un cristal a symétrie cubique, le
tenseur de susceptibilité du troisieme ordre possede 21 éléments non-nuls sur les 81 qui
composent le tenseur, dont au moins 7 sont indépendants [28]. Dans ces conditions, une
étude spectrométrique de la lumiere générée par les interactions au sein du cristal dans
plusieurs configurations différentes permet de déterminer plusieurs, voire tous les éléments

du tenseur de susceptibilité [41].

En particulier, dans le cas de I’étude de variation d’indice de réfraction dans un confi-

guration a un seul faisceau, le terme de susceptibilité qui nous intéresse est le terme :
3
X( )(wa w,w, _w)

Dans ce cas, la méthode de mélange a quatre ondes la plus adaptée a I’étude de ce
terme de susceptibilité est une méthode de mélange dégénéré a quatre ondes, c’est a
dire un mélange a quatres ondes dans lequel deux des ondes impliquées ont la méme
pulsation [42]. Dans une telle configuration (la configuration expérimentale la plus simple

est schématisée a la figure 1.2), deux faisceaux de pulsation w; viennent interagir avec
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un troisieme faisceau de fréquence ws = w1 + A. Parmi les termes de la polarisation du

troisieme ordre, se trouve en particulier un terme de la forme :

PP 2wy — wy) = 3x® (2w — wa, wr, wr, —ws) E2(w1)[E(w,)]* (1.49)

®2=m1+A
4

Référence

Echantillon Y

PM (Ech.)

1
N
A

double E
monochromateur

Fic. 1.2 — Configuration expérimentale de mélange dégénéré a 4 ondes [/3]. Notons
que dans cette configuration particuliere, un seul faisceau a la pulsation wy est utilisé.
Le champ électrique a la pulsation wy interviendra deuz fois au sein de la susceptibilité
non-linéaire. Deux vibrations de pulsations trés proches wy et wo = wy; + A sont donc
superposées a l'aide d’une lame séparatrice. Ces deux ondes viennent interagir au sein de
[’échantillon et d’un matériau de référence. Un monochromateur permet d’isoler l’onde

générée a la pulsation wy — A par effet non-linéaire.

Ce terme source donne naissance a une vibration de pulsation 2w; — ws qui peut étre
étudiée séparément a l'aide d’'un monochromateur. L’intensité I3 de 'onde émise a cette

pulsation est alors de la forme :
13 =K x |X(3)<2u)1 — WQ)F X Il2 _[2 l2

I; et I, représentent les intensités des faisceaux a wq et wq, et [ I'épaisseur de ’échan-
tillon. Malheureusement, il est difficile de connaitre avec précision la valeur du coeffi-

cient K qui dépend des conditions expérimentales. Il est alors indispensable d’utiliser
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une voie de référence identique, comportant un matériau non-linéaire connu pour se dé-
barrasser de ce coefficient. L’inconvénient majeur de cette méthode est donc la nécessité
d’utiliser un matériau de référence et elle ne permet donc pas une mesure absolue directe.
En revanche, cette méthode permet une mesure relative précise. En outre, il faut noter
que les méthodes de mélange a quatre ondes ne sont sensibles qu’aux non-linéarités ré-

pondant a des excitations temporelles tres rapides (< 1071 s).

D’autre part, pour une estimation plus exacte de la susceptibilité x®) (wy, wi, wy, —w;),
il faudrait utiliser des pulsations tres proches. Or, lorsque |A|/(27¢) = |wy — wy]/(27c) <
1000 cm ™1, la susceptibilité du matériau de référence peut dévier considérablement car
des contributions supplémentaires induites par phonons peuvent intervenir [42]. En effet,
lorsque les pulsations w; et wy sont strictement identiques, la susceptibilité non-linéaire
du troisieme ordre x® (wy,wy,wy, —wy ) provient majoritairement de mécanismes électro-
niques. En revanche, lorsque deux ondes de pulsations légerement différentes interagissent
au sein du matériau non-linéaire, il est possible d’exciter des résonances Raman, c’est a
dire des transitions vibrationelles du matériau testé. Cette contribution nucléaire vient
s’ajouter alors a la contribution électronique. Or, le décalage en fréquence induit par la
diffusion Raman est, par exemple, d’environ 500 cm ™! pour un solide tel que la silice, et

d’environ 1000 cm ™! pour un liquide tel que le toluéne [6].

Il est alors essentiel de bien choisir et de bien connaitre le matériau a tester, ainsi
que le matériau de référence. Des travaux [43] ont malgré tout pu étre effectués avec
|A|/(27c) ~ 60 cm™! grace & une estimation quantitative critique de ce phénomene, qui,

dans ce cas précis, induisait une contribution négligeable.

Au niveau expérimental, il faut noter que la mise en place de ce type de méthode
est assez complexe. En effet, sa réalisation nécessite I'alignement précis d’au moins deux
faisceaux par voie de mesure (voie principale et voie de référence), ainsi que 'utilisation
d’un, voire de deux monochromateurs de grande résolution. L’obtention de deux faisceaux
de pulsations légerement différentes n’est pas non plus aisée. En outre, comme nous 1’avons
vu, ce type de méthode ne permet de mesurer exactement le terme de susceptibilité
décrivant 'effet Kerr & un seul faisceau. Enfin, ce principe de mesure n’est pas sensible

aux mécanismes plus lents comme 1’électrostriction et les effets thermiques.
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1.4.2 Meéthodes interférométriques

Une autre méthode pour mesurer plus directement la variation d’indice photo-induite
dans un échantillon non-linéaire est de faire de l'interférométrie. Ce type de méthode
implique de diviser le faisceau incident en deux faisceaux afin de les faire interférer dans
une configuration de type Michelson [44, 45] ou Mach-Zender [46], par exemple. Ce type de
méthode est, par nature, sensible a toute variation d’indice photo-induite, contrairement
aux méthodes basées sur le mélange a 4 ondes. Par ailleurs, une détermination absolue
de I'indice de réfraction est possible, si les caractéristiques spatio-temporelles du faisceau

incident sont étudiées.

Configuration a un faisceau

caméra CCD [:$>

faisceau
incident

AL
SN

séparatrice

NERRGGRSN

échantillon

‘) miroirs

Fic. 1.3 — Montage interférométrique de type Michelson réglé en franges paralléles

VI

Une configuration de type Michelson a un seul faisceau est représentée a la figure 1.3.
Dans une telle configuration, les franges d’interférences sont imagées sur une caméra CCD.
I1 est ensuite nécessaire d’augmenter graduellement l'intensité du faisceau incident jusqu’a
observer un déplacement de franges d’interférence du a la variation d’indice photo-induite
dans le matériau. Cette méthode permet de déceler des variations de chemin optique de

I'ordre de la longueur d’onde. Pour déterminer sans ambiguité le signe de l'indice de
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réfraction non-linéaire, il est nécessaire de calibrer le montage, afin de relier le sens de

déplacement des franges avec le signe de la variation d’indice [45].

Cette configuration a un faisceau est assez difficile a mettre en oeuvre. En effet, le
choix des éléments optiques et I'alignement d’un tel montage interférométrique est rendu
difficile puisqu’un laser impulsionnel doit étre utilisé. Or, ce genre de laser n’est pas
toujours tres stable en puissance impulsion apres impulsion et peut présenter un fort
dépointé. En outre, intensité et fluence peuvent étre tres élevées, ce qui nécessite I’emploi
de miroirs et de séparatrices tres résistants au flux. Une configuration pompe-sonde peut
étre plus commode et apporte de nombreuses autres possibilités. Plusieurs cas de figures

peuvent alors étre envisagés.

Cas de deux faisceaux distincts

Dans ce cas, le faisceau pompe, issu d’un laser impulsionnel induit la variation d’indice
dans I’échantillon. L’échantillon est alors placé sur un des bras d’'un montage interféromé-
trique mis en place a ’aide d’un autre laser (un laser continu, par exemple, pour simplifier
la mise en place du montage et en assurer la stabilité). Il est alors nécessaire de super-
poser et de séparer les deux faisceaux a ’aide de dichroiques si leurs longueurs d’ondes
sont différentes, ou d’attaquer I’échantillon sous des angles différents. Toutefois, dans ce
cas de figure, la susceptibilité non-linéaire mesurée caractérise I'effet d’un faisceau pompe
a une pulsation w; sur un faisceau sonde a une pulsation ws. Le terme de susceptibilité

non-linéaire n’est pas celui qui décrit l'effet Kerr a un faisceau.

Cas d’un seul faisceau séparé en un faisceau sonde et un faisceau pompe

Pour éviter le probleme sus-mentionné, il est préférable d’utiliser un seul laser impul-
sionnel dont on préleve une partie pour constituer le faisceau sonde. Ce cas de figure a
été représenté a la figure 1.4 en s’inspirant du montage de la référence [47]. Le faisceau
sonde, de faible intensité, permet de constituer un montage interférométrique (de type
Mach-Zender dans I'exemple choisi). L’échantillon est placé sur un des bras du montage
interférométrique. Le faisceau pompe est focalisé dans I’échantillon, permettant ainsi d’in-
duire la variation d’indice. Dans ce cas, seul un angle d’attaque différent sur 1’échantillon
permet de séparer les deux faisceaux. En effet, I'utilisation de deux faisceaux pompe et

sonde confondus nécessiterait de croiser leurs polarisations afin de pouvoir les séparer. Or,
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dans une telle configuration, le terme de susceptibilité mesuré est uniquement lié a X%’w
(d’apres le tableau 1.3).

Mach-Zender

/ miroirs
N
/

lames séparatrices 'd ™ caméra CCD

— faisceau pompe

- - - faisceau sonde

H
7 7

\ échantillon
objectif

ligne a retard

FiG. 1.4 — Montage interférométrique de type Mach-Zender en configuration pompe-sonde

La configuration expérimentale décrite a la figure 1.4 possede deux particularités in-
téressantes que la configuration pompe-sonde permet. D’une part, le profil spatial du
faisceau pompe peut étre imagé sur la caméra (a I'aide d’une lentille, non représentée).
Ainsi, ceci permet de corréler la répartition spatiale du faisceau pompe et la répartition
spatiale de la variation d’indice. Une telle résolution spatiale de la variation d’indice est
intéressante, par exemple, pour étudier un éventuel élargissement spatial de la variation
d’indice, dii a un phénomene de diffusion thermique. D’autre part, si la durée d’impulsion
est inférieure a quelques centaines de picosecondes, I'impulsion pompe peut étre avancée
ou retardée par rapport a I'impulsion sonde, a I’aide de la ligne a retard représentée sur
la figure 1.4. Ceci permet d’avoir une mesure résolue en temps, grace a laquelle des mé-
canismes de temps de réponse supérieurs a la durée d’impulsion peuvent étre étudiés.
Pour des impulsions de durée supérieure a quelques nanosecondes, on comprend que ce
genre d’amélioration n’est techniquement pas réalisable, puisqu’il faut allonger le chemin

optique de 30 cm pour décaler les impulsions d’une seule nanoseconde.

En résumé, les méthodes interférométriques sont donc particulierement intéressantes
pour leur sensibilité et la possibilité d’'une mesure de l'indice de réfraction non-linéaire
absolue et incluant tous les mécanismes. La possibilité d'une mesure résolue en temps et

spatialement est également tres intéressante. En revanche, ce type de montage interféro-
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métrique reste assez complexe a mettre en place dans sa configuration pompe-sonde. En
outre, ces méthodes nécessitent un dispositif d’imagerie assez complexe et performant. La
caméra doit avoir une grande résolution et peu de bruit de fond. Dans ces conditions, et
a l'aide d’'un traitement d’image tres fin de la déformation des franges d’interférence, ce
genre de méthode permet de déceler des variations de chemin optique bien inférieures a

la longueur d’onde.

1.4.3 Etude de distorsion de faisceau

Ce type de mesure de l'indice de réfraction non-linéaire regroupe en fait plusieurs
méthodes dont 'approche est identique : étudier la déformation d’un faisceau de forte
puissance apres son passage dans un milieu non-linéaire. Seule la facon d’analyser cette
déformation change d’une méthode a 'autre. Ce type de méthode est la facon la plus
simple et la plus directe d’étudier le phénomene d’autofocalisation mais nécessite une
bonne connaissance du faisceau incident, une analyse précise du phénomene d’autofoca-
lisation et ne présente pas toujours une sensibilité aussi bonne que les méthodes précé-

demment décrites.

Autofocalisation

Si un matériau diélectrique est soumis a une répartition d’intensité lumineuse non
uniforme (7) suffisamment élevée, 'indice de réfraction n du matériau n’est plus unifor-
mément égal a I'indice de réfraction linéaire ny mais dépend de la position 7 de la maniere

suivante :
n(7) = no + v 1(7) (1.50)

Considérant une répartition d’intensité gaussienne, par exemple, on constate 1’appa-
rition d’une lentille d’indice photo-induite dans I’échantillon non-linéaire. Ce phénomene
est illustré a la figure 1.5 dans le cas ot v > 0. En terme de chemin optique, tout se passe
comme si I’échantillon, d’épaisseur finie L, était élargi légerement au niveau de ’axe op-

tique du faisceau.
Si I’échantillon est suffisamment épais, cette lentille d’indice va focaliser le faisceau

un peu plus, concentrant sa puissance sur une zone plus réduite autour de ’axe optique.

La lentille d’indice photo-induite par cette nouvelle répartition de puissance sera ainsi un
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peu plus “convergente” et ainsi de suite jusqu’a atteindre des intensités particulierement
élevées pouvant mener a I’endommagement du matériau. Ce phénomene est connu sous

le nom d’autofocalisation®.

N

[ Ine + yI(0)

L(14yI(0)/no)

no

Fic. 1.5 — Variation d’indice photo-induite dans un échantillon d’épaisseur finie L, illu-
miné par un faisceau gaussien et déformation géométrique équivalente (en terme de che-

min optique)

Dans le cas général, la répartition d’indice non-uniforme engendrée par un faisceau
laser intense dans un matériau perturbe la propagation du faisceau, provoquant une au-
tofocalisation du faisceau (ou encore une défocalisation). Traditionnellement, deux types
d’autofocalisation sont distinguées : I’autofocalisation globale du faisceau, engendrant une
déformation du faisceau tout entier et concentrant toute sa puissance sur une surface de
plus en plus petite et 'autofocalisation dite "a petite échelle”, qui amplifie les éventuelles
sur-intensités du faisceau jusqu’a ’éclater en plusieurs filaments. Dans le pire des cas, ces
deux phénomenes peuvent amorcer un endommagement du matériau et dans le meilleur
des cas, perturber plus ou moins le front d’onde du faisceau. L’autofocalisation est tout

naturellement limitée par la diffraction du faisceau. Considérant un faisceau gaussien

3Une défocalisation photo-induite est également possible si I'indice de réfraction non-linéaire est né-

gatif, mais elle ne peut évidemment pas mener a un endommagement du matériau
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de longueur d’onde A et de puissance totale P se propageant dans un matériau d’indice
linéaire ng et d’indice non-linéaire v, on montre que le phénomene d’autofocalisation com-
pense exactement la diffraction du faisceau pour une puissance critique P. de la forme

(voir annexe B) :
7 (1,22))?

P.=0,273 x
8ng 7y

(1.51)

Au-dela de cette puissance critique, le faisceau a tendance a se focaliser de plus en
plus. Si la distance parcourue dans le matériau est assez longue, I'intensité au centre du
faisceau peut atteindre des valeurs suffisamment élevées pour amorcer I’endommagement

du matériau.

Estimation de I’indice de réfraction non-linéaire a partir de la puissance cri-

tique

Parmi les toutes premieres méthodes utilisées pour estimer l'indice de réfraction non-
linéaire, 1’étude du seuil d’endommagement peut permettre d’estimer la puissance cri-
tique [48, 49] et donc la valeur de I'indice de réfraction non-linéaire. Ce genre de mesure
permet d’avoir une estimation globale de 'indice de réfraction non-linéaire si le proces-
sus d’endommagement est majoritairement amorcé par le phénomene d’autofocalisation
(ceci est une bonne approximation pour des impulsions de durée inférieure a quelques
dizaines de picosecondes ou des faisceaux particulierement larges et donc de puissance
totale treés importante). En revanche, cette méthode a comme défaut d’étre destructrice
et elle n’a pas une grande sensibilité, a priori. Cette méthode est encore utilisée aujour-
d’hui & des fins métrologiques [50]. Pour étre sensible, cette méthode nécessite alors une
analyse fine du phénomene d’autofocalisation et une métrologie précise et controlée de

I’endommagement laser.

Limitation optique et étude de la réfraction non-linéaire par distorsion de

faisceau

Pour des régimes de puissance au dessous de la puissance critique, le phénomene
d’autofocalisation a suscité l'intérét pour la réalisation de systemes permettant de limiter
automatiquement la puissance d’un faisceau laser, afin, par exemple, de protéger des op-
tiques fragiles. Ce genre de dispositif limiteur possede un grand intérét également dans la

conception de lasers a impulsions ultra-courtes, pour éliminer automatiquement certains
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modes dans la cavité laser. Plusieurs configurations permettant la limitation optique sont

illustrées a la figure 1.6.

(a) I

F1G. 1.6 — Principales configurations de limiteurs optiques : (a) Cas d’une autofocalisa-
tion positive : I’échantillon est placé avant le point de focalisation. La lentille convergente
photo-induite provoque un élargissement de faisceau en champ lointain et la fraction de
puissance superflue est stoppée par un diaphragme. (b) Cas d’une autofocalisation néga-
tive : ’échantillon est placé apres le point de focalisation. La lentille divergente photo-
induite ainst placée provoque également un élargissement de faisceau en champ lointain.
(c) Cas d’une absorption non-linéaire. La puissance est directement réduite lors du pas-

sage dans l’échantillon.

Une étude poussée de ces systemes a permis de mettre en place les premieres méthodes
de mesure d’indice de réfraction non-linéaire par distorsion de faisceau. Un telle configu-
ration expérimentale est particulierement simple et la principale difficulté est d’utiliser
des modélisations adaptées au phénomene d’autofocalisation et d’absorption non-linéaire

dans cette configuration expérimentale [51, 52, 53].
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Dans ces conditions, I'indice de réfraction d’'un échantillon fin de matériau fortement
non-linéaire (InSb) a pu étre estimé [51] en prédisant l'allure du faisceau perturbé en
champ lointain. Cette méthode ne présentait pourtant pas encore de sensibilité suffisante
pour mesurer de faibles déphasages non-linéaires avec précision. Toutefois, d’autres tra-
vaux similaires [52] ont permis de mesurer une variation de chemin optique de l'ordre
de \/2 dans du CS,, se rapprochant ainsi de la sensibilité des méthodes interféromé-

triques.

C’est toujours dans ce contexte que Sheik-Bahae et ses collaborateurs [40] ont mis en
place la méthode de Z-scan, qui sera largement décrite dans cette these. Cette méthode
est également basée sur I'étude de la déformation du faisceau. Plus particulierement, la
méthode de Z-scan consiste a déplacer un échantillon le long de l'axe optique autour
du point de focalisation et d’observer en champ lointain I’évolution de la déformation
du faisceau. Cette méthode permet d’obtenir une sensibilité sur la variation de chemin
optique bien inférieure a A (A/300 dans ’étude de Sheik-Bahae). Ce qui en fait une des
méthodes les plus simples et les plus sensibles de mesure de 'indice de réfraction non-

linéaire.

1.5 Conclusion

A partir du formalisme des équations de Maxwell et des relations constitutives de
la matiere, I'indice de réfraction non-linéaire a été introduit et relié a la susceptibilité
non-linéaire du troisieme ordre, dans le cas de milieux isotropes centrosymétriques. En
toute rigueur, l'indice de réfraction non-linéaire est lié a une susceptibilité non-linéaire
du troisieme ordre effective, issue d’une combinaison des termes indépendants du tenseur
de susceptibilité non-linéaire du troisieme ordre. Nous avons vu également que, suivant la
configuration expérimentale adoptée, la susceptibilité effective peut provenir d’une com-

binaison différente de ces termes.

Dans le régime nanoseconde et dans les verres optiques, plusieurs mécanismes peuvent
mener a une variation d’indice de réfraction simultanément (effets électroniques, électro-
striction et effets thermiques). Ceci rend alors impossible toute réduction de parametre

au sein de la susceptibilité non-linéaire effective.
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Ainsi, seule une méthode basée sur 'étude de 'autofocalisation permet réellement
d’estimer l'indice de réfraction non-linéaire responsable de I'autofocalisation du faisceau.
Parmi les différentes méthodes de mesure de la susceptibilité non-linéaire du troisieme
ordre ou de l'indice de réfraction non-linéaire, la méthode de Z-scan semble particulie-
rement bien adaptée a notre cadre d’étude. En outre, cette méthode offre, a priori, une
grande simplicité de mise en oeuvre et une grande sensibilité. Enfin, une mesure absolue

de l'indice de réfraction non-linéaire est possible.
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Chapitre 2

La méthode de Z-scan : principe et
état de art

Le chapitre précédent a permis de définir I'indice de réfraction non-linéaire, de connaitre
les différents mécanismes qui peuvent mener a une variation d’indice photo-induite, et
d’introduire les différents moyens d’en évaluer 'amplitude. Le but poursuivi dans ce mé-
moire est de mesurer avec le plus de précision possible la valeur absolue de faibles indices
de réfraction non-linéaire tenant compte de tous les mécanismes issus d’une action du fais-
ceau sur lui-méme. L’utilisation d’'une méthode a un faisceau semble la maniére la plus
directe de mesurer ceci. Par ailleurs, une méthode basée sur la déformation photo-induite
du faisceau est, par nature, sensible a tout type de variation d’indice photo-induite, ce
qui a orienté notre choix sur la méthode de Z-scan. Afin de constituer un montage ex-
périmental adapté a notre but précis et de mettre en place une modélisation limitant le
risque d’erreur sur la détermination de I'indice de réfraction non-linéaire, il est nécessaire
de se forger une parfaite connaissance de la méthode de Z-scan, c’est a dire une bonne
connaissance de son principe de fonctionnement, de ses avantages, mais bien plus encore,
de ses limites. Ce chapitre a donc pour but de présenter en détail la méthode de Z-scan
en s’appuyant sur les études expérimentales et théoriques de la littérature, ainsi que sur

notre propre expérience du sujet.
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2.1 Introduction

La méthode de "Z-scan”, développée pour la premiere fois par M. Sheik-Bahae et al.
en 1990 [40] a été depuis tres utilisée pour la mesure de l'indice de réfraction et de I’ab-
sorption non-linéaires. Dans le contexte de I’étude de systemes limiteurs optiques, nous
avons vu dans le chapitre précédent que 1'utilisation d’un seul faisceau pour étudier la
réfraction non-linéaire s’est montrée concluante, ce qui simplifie considérablement le mon-
tage expérimental par rapport aux autres méthodes de mesure de I'indice de réfraction

non-linéaire (voir paragraphe 1.4.3).

Cependant, une mesure directe de la déformation du faisceau reste peu sensible et
nécessite de connaitre le profil spatial complet du faisceau en champ lointain, ceci en pré-
sence, et en ’absence d’effets non-linéaires. L’idée de la méthode de Z-scan est d’utiliser
un faisceau focalisé et de ne s’intéresser qu’a I’évolution en champ lointain de I'intensité
du faisceau sur I’axe optique, lorsque ’échantillon se déplace le long de celui-ci. Au voisi-
nage du point de focalisation, 'intensité du faisceau sur I’axe optique évolue rapidement,
induisant une lentille d’indice plus ou moins prononcée. Ce balayage longitudinal permet
donc implicitement de faire varier 'intensité dans I’échantillon. Ceci permet d’induire une

variation d’indice dépendante de la position longitudinale de 1’échantillon.

Dans ce chapitre, le principe de base de la méthode sera d’abord exposé et quelques
caractéristiques importantes d’une telle méthode seront décrites. Puis, nous nous attar-
derons sur les différents modeles analytiques développés pour simuler le signal obtenu
dans une telle configuration. Enfin, nous passerons rapidement en revue les principaux
travaux expérimentaux et les matériaux non-linéaires typiquement utilisés dans les études

de Z-scan.

2.2 Montage expérimental et généralités

2.2.1 Principe

Le principe de base de la méthode de Z-scan est donc de déplacer longitudinalement
un échantillon a faces paralleles le long de I’axe optique d’un faisceau focalisé. Ce balayage
va induire un changement d’indice dépendant de la position, et donc une défocalisation

du faisceau dépendante de la position de I’échantillon. Il reste alors a mesurer cette défo-
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calisation du faisceau. L’idée de la méthode de Z-scan, qui est la plus simple pour mesurer
une défocalisation, est de mesurer la puissance transmise par un diaphragme centré sur
I’axe optique du faisceau en champ lointain. En effet, la défocalisation du faisceau va
provoquer une augmentation ou une diminution de sa divergence qui se traduira, dans un

plan fixe, par une diminution ou une augmentation d’intensité sur 1’axe optique.

La figure 2.1 illustre I’évolution de la puissance transmise par le diaphragme lors du
balayage longitudinal de I’échantillon. La lentille d’indice photo-induite dans 1’échantillon
(voir paragraphe 1.4.3) devient de plus en plus prononcée lorsque celui-ci s’approche du
point de focalisation, provoquant une défocalisation du faisceau de plus en plus visible. En
revanche, aucune déformation du faisceau n’est observée lorsque I’échantillon se trouve
dans une zone ou l'intensité maximale du faisceau est trop faible pour engendrer une

variation d’indice notable.

La figure 2.1 représente le cas d’une variation d’indice positive (v > 0), sans phéno-
mene d’absorption linéaire ou non-linéaire. Lorsque I’échantillon est placé avant le point
de focalisation, la lentille d’indice a pour effet d’accroitre légerement la divergence du
faisceau, ce qui provoque une diminution du flux traversant le diaphragme placé devant
le détecteur. En revanche, un échantillon placé apres le point de focalisation a tendance
a réduire la divergence du faisceau, ce qui provoque alors une augmentation du flux.
Lorsque I’échantillon se trouve au point de focalisation, I'intensité est maximum : c’est le
point de mesure pour lequel la variation d’indice dans I’échantillon est la plus élevée. En
revanche, pour ce point de mesure, aucune déformation n’est observée en champ lointain,
la puissance transmise retrouve son niveau original. En configuration de Z-scan a un fais-
ceau, c¢’est malheureusement lorsque la variation d’indice est la plus forte que la méthode

est la moins sensible.

Notons que dans le cas d’une variation d’indice négative (v < 0), la puissance trans-
mise représentée a la figure 2.1 croit puis décroit lorsque I’échantillon s’éloigne de 1’ob-
jectif. Ainsi, par une simple observation de la variation de puissance transmise, cette
méthode permet de déterminer sans aucune ambiguité le signe de I'indice de réfraction

non-linéaire.
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Fic. 2.1 — Principe de base de la méthode de Z-scan. Les courbes représentent la puis-
sance normalisée transmise par le diaphragme et l'intensité sur l’axe optique du faisceau
en fonction de la position longitudinale de ’échantillon. Pour simplifier l'illustration, la
variation d’indice dans l’échantillon a été illustrée par une déformation géométrique de

[’échantillon.
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2.2.2 Transmission normalisée

Un des intéréts principaux de cette configuration par rapport a I’étude directe de la
déformation du faisceau est de faire varier implicitement l'intensité dans 1’échantillon.
Ainsi, lorsque I’échantillon est tres éloigné du point de focalisation, la puissance trans-
mise P, peut servir de puissance de référence car elle représente la puissance transmise
lorsque l'intensité dans 1’échantillon est trop faible pour engendrer un variation d’indice
significative. Cette puissance transmise Py permet d’introduire la notion de transmission
normalisée, définie comme le rapport entre la puissance transmise par le diaphragme pour

une position quelconque de I’échantillon, divisée par cette puissance de référence F.

1.06
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1.04 4 T2 T I N négative
(0]
D
= 102+
€
—_
(o]
€ 1.004
c
K=l
[}
2
£ 098
[2])
c
©
—
= 0.96
0.94 ; , ; , ; , ; , ;
10 5 0 5 10
z/z

F1G. 2.2 — Allure des courbes de transmission normalisée dans le cas d’une variation d’in-
dice positive ou négative dans l’échantillon (cas d’un faisceau gaussien et d’un échantillon

fin devant la longueur de Rayleigh zg du faisceau qui sera définie plus loin)

En I’absence d’effets non-linéaires dans I’échantillon, le signal transmis resterait constant
égal a Fy. En présence d’effets non-linéaires, on s’intéresse alors a ’évolution de la trans-
mission normalisée en fonction de la position longitudinale de 1’échantillon sur 1’axe
optique du faisceau. L’allure des courbes de transmission normalisée est représentée a
la figure 2.2 suivant que l'indice de réfraction non-linéaire est positif ou négatif. Cette
figure montre la signature caractéristique du signal de Z-scan comportant un maximum
et un minimum de part et d’autre du point de focalisation. Le parametre AT est défini

comme la différence de transmission normalisée entre ces deux extrema. Nous verrons

95



CHAPITRE 2. LA METHODE DE Z-SCAN : PRINCIPE ET ETAT DE L’ART

que, moyennant quelques approximations, ce parametre est proportionnel a l'indice de

réfraction non-linéaire.

2.2.3 Détectivité

A ce stade, quelques remarques peuvent d’ores et déja étre faites sur quelques limita-

tions inhérentes a ce principe de mesure.

Tout d’abord, I'obtention d’une courbe de transmission normalisée demande, au mi-
nimum, l'utilisation d’autant d’impulsions laser que de points de mesure nécessaires a
résoudre les variations en z de la transmission normalisée. Ceci n’est pas forcément né-
cessaire avec les autres méthodes de mesure décrites au chapitre précédent. Nous allons
voir que la répétabilité des impulsions laser va ainsi avoir un impact déterminant sur la

détectivité de la méthode.

Le signal recherché ici correspond a une faible variation de la puissance transmise
par le diaphragme. En terme de détection, cette méthode n’est pas "centrée”, c’est a dire
qu’elle est basée sur la mesure de faibles variations d’une grandeur non nulle, et elle-
méme fluctuante. Ce type de mesure est donc particulierement sensible aux fluctuations

de puissance du faisceau, ce qui limite sa détectivité.

Dans le but d’améliorer la détectivité de la méthode en se rapprochant d’une mé-
thode "centrée”, une configuration alternative peut étre utilisée en observant non plus la
puissance sur l'axe optique du faisceau en champ lointain, mais les variations de la puis-
sance contenue dans sa périphérie. Cette méthode est connue sous le terme anglo-saxon
de "eclipsing Z-scan” ou "EZ-scan” [54]. Pour ce faire, le diaphragme est remplacé par un
écran circulaire opaque ne laissant passer que 1% de la puissance totale du faisceau. Si le
rapport signal sur bruit est considérablement amélioré par ce principe, il s’avere que cette
méthode fournit des valeurs de l'indice de réfraction assez peu stres. En effet, ce genre
de méthode nécessite une modélisation parfaitement adapté au type de faisceau utilisé.
Tout écart au modele choisi peut conduire a des erreurs importantes sur la détermination
de 'indice de réfraction non-linéaire et il est fortement recommandé d’utiliser la méthode

de Z-scan, si possible, dans sa configuration initiale [54].

Par ailleurs, les fluctuations en puissance du faisceau induisent une fluctuation, au
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mieux identique, de la puissance transmise, et donc de la transmission normalisée im-
pulsions apres impulsions. Dans ’approximation d’une puissance transmise proportion-
nelle & la puissance totale du faisceau, la puissance transmise est entachée d’un bruit
multiplicatif. Ainsi, il n’est pas possible de détecter de variation de transmission norma-
lisée inférieure a I'amplitude des fluctuations du laser impulsion apres impulsion. Pour
se débarrasser d'un tel bruit multiplicatif, il est néanmoins possible d’utiliser une voie
de référence et de diviser la puissance transmise par la voie principale, par la puissance
mesurée sur cette voie de référence. Pour des matériaux possédant de tres fortes non-
linéarités ou lorsque des lasers a impulsions ultra-courtes (ps-fs) sont utilisés, il n’est
souvent pas nécessaire d’utiliser de voie de référence, tant la variation de transmission
normalisée est importante et bien supérieure aux fluctuations du laser. Lorsque 1'ampli-
tude du phénomene non-linéaire est plus faible, une simple réflexion du faisceau sur un
pyrometre est utilisée comme voie de référence. Ce type de procédé suppose que 1’énergie
totale du faisceau est corrélée a la puissance transmise par la voie de mesure principale.
Ceci peut suffire a améliorer la sensibilité de la méthode, mais la configuration la plus

sure consiste a constituer une voie de référence parfaitement identique a la voie de mesure.

Le signal le plus faible qu’il sera alors possible de détecter a I'aide de cette méthode

sera donc limité par la stabilité du laser et la bonne corrélation entre les voies de mesure.

2.2.4 Influence du diametre du diaphragme et mesure de 1’ab-

sorption non-linéaire

La transmission en puissance du diaphragme placé devant le détecteur vaut, dans le

cas d'un faisceau a profil gaussien :

S =1—¢2ralvi

ou r, et w, représentent respectivement le rayon du diaphragme et le rayon en inten-

sité & 1/e? du faisceau dans le plan du diaphragme.

A partir d'une étude numérique du signal de Z-scan, M. Sheik-Bahae et ses collabo-
rateurs ont montré que la sensibilité de la méthode a la mesure de réfraction non-linéaire
décroit en (1 — S)%?5 si S < 0,7. Retenons surtout que le maximum de sensibilité est

atteint lorsque S < 1, c’est a dire lorsque le diametre du diaphragme est faible devant
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le diametre du faisceau. On parle alors de configuration de Z-scan "fermée” (closed Z-scan).

Par ailleurs, pour S = 1, désigné comme la configuration de Z-scan "ouverte” (open
Z-scan), la méthode n’est plus sensible a la réfraction non-linéaire. En revanche, elle
reste sensible a 1’absorption non-linéaire de 1’échantillon. Tout comme dans le cas de
la réfraction non-linéaire, il est possible d’observer de I’absorption photo-induite dans
certains matériaux. Un coefficient d’absorption non-linéaire as est introduit de la méme
facon que l'indice de réfraction non-linéaire a été introduit. Si o désigne le coefficient
d’absorption linéique du matériau & faible intensité (exprimé couramment en cm™!), le

coefficient d’absorption linéique global o dépend de 'intensité I de la maniére suivante ! :
Oé(]) :Oéo+OéQI (21)

iy est alors exprimé en cm /T, si intensité est exprimée en W/em?.

En configuration de Z-scan "ouvert”, c’est a dire pour S = 1, la déformation du fais-
ceau provoquée par le phénomene de réfraction n’est plus visible puisque c’est la puissance
totale du faisceau transmis qui est mesurée. En revanche, ’absorption photo-induite en-
gendre une perte de puissance dépendant de 'intensité incidente, et donc de la position de
I’échantillon dans le faisceau focalisé incident. La figure 2.3 illustre le principe de mesure

de I'absorption en configuration “ouverte”.

Dans le cas d'un faisceau gaussien et d'un échantillon fin devant la profondeur de
champ du faisceau, I'allure de la courbe de transmission normalisée obtenue en configu-

ration "ouverte” est représentée a la figure 2.4.

Si la mesure en configuration "ouverte” est insensible au phénomene de réfraction
non-linéaire, il est important de noter que ’absorption non-linéaire intervient, quant a
elle, lors de 'acquisition pour S < 1 et déforme les courbes de Z-scan. En effet, pour
s’en convaincre, il suffit de se souvenir, par exemple, que lorsque 1’échantillon est placé
exactement au point de focalisation (z = 0), la transmission normalisée retrouve son
niveau initial obtenu loin du point de focalisation (7" = 1). Or, si I’échantillon présente

de I'absorption non-linéaire, une partie de la puissance du faisceau est absorbée a cette

LCeci n’est vrai que dans le cas d’un mécanisme d’absorption & deux photons, car ¢’est un mécanisme

du troisieme ordre.
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position, et la puissance transmise Pr est inférieure a la puissance initiale P, loin du point

de focalisation. Ainsi, la transmission normalisée est inférieure a 1 en z = 0.

T
.
|
\/
Puissance totale normalisée
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T
.
|
\/
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° °
% °
& 8

— 1(0)/2
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B oo + 02.I(0)

-

FiG. 2.3 — Mesure de l’absorption non-linéaire en configuration de Z-scan “ouverte”

Afin de déterminer sans ambiguité I'indice de réfraction non-linéaire et le coefficient
d’absorption non-linéaire, il convient d’abord de réaliser une acquisition pour S = 1 qui
permet de déduire la valeur du coefficient d’absorption non-linéaire seul. Cette valeur
doit étre ensuite utilisée dans les modeles pour déduire I'indice de réfraction non-linéaire

a partir des mesures faites pour S < 1.
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Fic. 2.4 — Allure de la courbe de transmission normalisée dans le cas S = 1 pour la
mesure de l'absorption non-linéaire (cas d’un faisceau gaussien et d’un échantillon fin

devant la longueur de Rayleigh zg du faisceau qui sera définie plus loin)

2.2.5 Influence de la diffusion par 1’échantillon

En configuration de Z-scan, I'influence de la diffusion lumineuse s’est révélée particulie-
rement génante et il est apparu important d’évoquer ce phénomene, tant ses conséquences

peuvent étre dramatiques sur la détermination de 'indice de réfraction non-linéaire.

Vu la configuration expérimentale choisie et dans le cas ou ’échantillon possede une
qualité de surface médiocre, les pertes par diffusion sont a l'origine d’une variation
de transmission normalisée qui s’ajoute a la variation due au phénomene non-linéaire.
Ceci peut déformer considérablement les courbes obtenues. Sans entrer dans les détails,
quelques considérations simples, étayées par des résultats expérimentaux que nous avons
observés, permettent de comprendre le type de probleme que peut poser la diffusion en

configuration de Z-scan.

Tout d’abord, les inhomogénéités surfaciques et volumiques des échantillons utilisés
provoquent une perte par diffusion qui se caractérise grossierement par ’observation d'un
lobe de diffusion de largeur angulaire d’autant plus grande que 'amplitude des inhomo-
généités est importante. La figure 2.5 illustre 'effet de la diffusion en configuration de
Z-scan (pour simplifier la compréhension, le cas d’un faisceau parallele a été considéré).

En position 1, I’échantillon est éloigné du diaphragme. La fraction de flux diffusé qui par-
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ticipe a la puissance transmise est donc faible. En revanche, en position 2, la contribution

de la diffusion transmise par le diaphragme peut devenir importante.

lumiere diffusée

2

lame diffusante

faisceau incident

(spéculaire)

Fi1G. 2.5 — Effet de la diffusion lumineuse en configuration de Z-scan

Ceci a été constaté expérimentalement et est illustré a la figure 2.6 par des mesures

de transmission normalisée effectuées a 532nm sur un échantillon de verre de type flint

de qualité optique médiocre. Une augmentation du signal transmis est constaté au fur

et a mesure que 1’échantillon se rapproche du diaphragme. Ce type de diffusion est un

effet linéaire qui est observé également a faible intensité. En effectuant une mesure a

faible intensité et en la retranchant point par point a la mesure effectuée avec une forte

intensité, il est possible de se débarrasser de la diffusion par ’échantillon [40]. Ceci est

également visible sur la figure 2.6.
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Fic. 2.6 — Courbes de transmission normalisée observées sur un verre de type flint

a 532nm (courbe a haute intensité, a faible intensité et différence)

Dans le cas d’une inhomogénéité ponctuelle (rayure, poussiere, etc...), leffet de la
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diffusion peut étre également tres génant et engendrer des taches de diffraction complexes
sur le diaphragme. Ce cas est illustré a la figure 2.7. Dans le cas d’'un faisceau focalisé
comme c’est le cas en configuration de Z-scan, une telle inhomogénéité ponctuelle peut se
trouver hors du faisceau (position 1) ou dans le faisceau (position 2) au cours du balayage,
induisant un contribution plus ou moins importante de cette diffraction dans la puissance
transmise par le diaphragme. Dans tous les cas, I'inhomogénéité se déplace dans le faisceau
et dans le pire des cas, il a méme été parfois observé un défilement d’anneaux de diffraction
devant 'ouverture du diaphragme, induisant un oscillation importante de la transmission
normalisée. La figure 2.8 illustre un tel comportement observé expérimentalement. Il
est clair que les courbes de transmission sont apparemment normales jusqu’a ce qu’une
inhomogénéité pénetre dans le champ du faisceau et vienne perturber la transmission.
La répétabilité des courbes balayage apres balayage laisse peu de doute sur la nature de

telles fluctuations.

inhomogénéité 2
faisceau incident

1 ‘Z// ponctuelle
/ i

Fic. 2.7 — Effet d’un inhomogénéité ponctuelle sur l’échantillon en configuration de Z-

scan

En lumiere cohérente, un autre phénomene lié a la diffusion lumineuse peut perturber
la mesure, c’est le phénomene de granularité laser ou speckle [55]. Lorsqu’un faisceau de
lumiere cohérente éclaire une surface diffusante, toutes les figures de diffraction engendrées
par les défauts diffusants interferent et se brouillent pour former une figure d’interférence
complexe d’apparence "granuleuse”. Par ailleurs, la taille moyenne des "grains” et d’au-
tant plus grande que le faisceau incident est de faible diametre [56]. Ceci se comprend
aisément en remarquant que, si le faisceau possede un diametre de I'ordre de grandeur des
défauts diffusants, la figure d’interférence sera beaucoup plus simple et moins brouillée,
engendrant des figures d’interférence plus contrastées et de dimensions caractéristiques
plus importantes. Ce type de comportement est tres connu et souvent utilisé expérimen-

talement pour focaliser un faisceau cohérent sur une surface diffusante, comme les bords
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d’une fente, par exemple, en maximisant la taille des grains de speckle observés en diffu-

sion.

- fortes oscillations dues a Fmmmm e .
1034 uneinhomogénéité ponctuelle

Transmission normalisée

FiGc. 2.8 — 5 courbes de transmission normalisée mesurées consécutivement au méme

point, obtenues a 1064 nm sur un échantillon de silice de 11 mm d’épaisseur

F1G. 2.9 — FEvolution de la granularité laser en configuration de Z-scan

Ce phénomene a été observé a l'oeil en configuration de Z-scan a 532nm et il est
illustré a la figure 2.9. Lorsqu’'une des surfaces de ’échantillon est approchée du point de
focalisation du faisceau, des grains de speckle de dimension croissante sont observés en

diffusion sur un écran. Suivant les zones explorées de 1’échantillon, ces grains de speckle
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peuvent étre tres contrastés et de dimension similaire a celle du diametre de 1'ouver-
ture du diaphragme. Ce phénomene peut donc également engendrer des variations de
la puissance transmise n’ayant aucun lien avec le phénomene non-linéaire. En outre, ce
phénomene perturbe les courbes de Z-scan autour du point de focalisation, c’est a dire

exactement la ou se trouve le signal intéressant a exploiter.

Tous ces aspects du phénomene de diffusion lumineuse peuvent avoir lieu simultané-
ment en configuration de Z-scan. L’effet global sur les courbes de transmission normalisée
est tres difficile a prévoir. Par ailleurs, il n’est pas toujours évident de s’en débarrasser
efficacement. En effet, il a été vu que, lorsqu’il est faible, le phénomene de diffusion peut
apparemment étre déduit aisément a l’aide d’une acquisition a faible intensité. Or, la
diffusion peut perturber les courbes de transmission normalisée autrement qu’en appor-
tant une contribution linéaire. Le phénomene de granularité laser, s’il est suffisamment
important, peut perturber le faisceau incident. Ainsi, ¢’est un faisceau bruité qui induit la
lentille d’indice dans le matériau. Les conséquences d’une telle perturbation sur la trans-

mission normalisée n’est pas évidente a déduire.

Pour illustrer ces propos et mettre en garde sur les conséquences d’éventuelles fluctua-
tions spatiales du faisceau, reprenons le cas du phénomene de granularité laser ou speckle,
et plagons nous dans le pire des cas : celui d’une répartition de champ électrique statisti-
quement homogene, d’intensité moyenne [,,,, mais pourvu de fortes fluctuations spatiales
induite par le phénomene de speckle. Le champ électrique E peut étre considéré comme
une variable aléatoire complexe obéissant a une loi statistique gaussienne, caractéristique
des fluctuations de speckle [57]. Une propriété importante d'une telle variable aléatoire
est que :

(E%) =2(E)* (2.2)

ou (...) représente une moyenne spatiale. D’apres cette propriété, on peut montrer que
si cette onde traverse un milieu non-linéaire de type Kerr, le déphasage non-linéaire ef-
fectif subi dans le milieu est théoriquement deux fois supérieur au déphasage non-linéaire
qu’aurait subi une onde plane de méme intensité moyenne I,,,, mais dont le champ élec-
trique est uniformément réparti [57]. Si cet exemple est un peu caricatural, retenons tout
de méme que, d’une maniere générale, une répartition d’intensité fluctuante provoque un
déphasage non-linéaire supérieur a une répartition uniforme de méme valeur moyenne. Si

le faisceau incident est fortement bruité par du speckle, le déphasage non-linéaire effectif

64



2.3. MODELISATION

peut donc étre accru. Il faut, en effet, toujours étre prudent quant aux conséquences de
fluctuations sur un systeme non-linéaire. Ceci peut paraitre trivial pour un "habitué” des

systemes non-linéaires mais ce genre de considérations méritait d’étre rappelé.

Cette méthode de mesure est donc particulierement sensible a tous les aspects du
phénomene de diffusion. Afin de limiter au maximum cet artefact de mesure, il est donc
préférable de tenter de I'éviter plutot que de le corriger. Il faut alors travailler avec des
échantillons de tres bonne qualité optique et correctement nettoyés. Enfin, il convient de
toujours choisir soigneusement une zone peu diffusante sur ’échantillon et de s’assurer
apres acquisition que l'allure des courbes est bien conforme aux simulations. Ce dernier
point nécessite de bien connaitre les échantillons étudiés, les parametres du montage et
le faisceau incident, afin d’utiliser la modélisation la plus juste pour pouvoir reconnaitre
sans aucune ambiguité les courbes de transmission normalisée déformées par la diffusion.
Le probleme de la diffusion est rarement soulevé dans les études de Z-scan recensées.
Pourtant, la méthode de Z-scan est, a priori, particulierement sensible a ce phénomene.
En effet, lorsque les effets non-linéaires sont particulierement élevés, la diffusion apporte
une contribution difficile a déceler et quasi-invisible sur les courbes de transmission nor-
malisées. Pourtant, ce phénomene a tres certainement une influence sur le niveau des
extrema des courbes de transmission normalisées car il perturbe le profil spatial du fais-

ceau incident.

2.3 Modélisation

2.3.1 Rappels sur la propagation des faisceaux gaussiens

La plupart des modeles proposés pour décrire 'effet du déplacement d’un échantillon
non-linéaire dans un faisceau focalisé utilisent une description du faisceau incident de type
gaussien. En effet, il existe une expression analytique simple pour décrire la propagation
de faisceaux gaussiens. Cette approche permet d’obtenir des expressions analytiques dé-
crivant le phénomene observé dans la configuration de Z-scan. Avant de passer en revue
les différentes expressions analytiques développées dans différents cas de figures (échan-
tillons fins, échantillons épais, forts déphasages non-linéaires), nous rappelons ici quelques

relations utiles concernant la propagation des faisceaux gaussiens.
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Pour le mode fondamental gaussien T'E My, 'amplitude complexe du champ électrique
s’écrit :
r? ikr?

E(r,z,t) = Ey Yo exp <_w2(z) + 2R(2)) x exp (1¢(z, 1)) (2.3)

w(z)

La définition de la cote z est représentée sur la figure 2.10. La coordonnée r représente
la distance a I’axe (0z). k représente 'amplitude du vecteur d’onde, égale a 2w ng/\, ot ng
est l'indice linéaire du milieu. Le parametre wy représente le rayon a 1/e en amplitude ou
a 1/e* en intensité & z = 0. zp = kw3 /2 représente la longueur de Rayleigh du faisceau,
définie comme la distance au bout de laquelle I'intensité sur I’axe optique est divisée par
2. Les autres parametres w(z) et R(z) représentent respectivement le rayon du faisceau

et la courbure de phase a la position z. Ils vérifient les relations suivantes :

La fonction ¢(z,t) regroupe des termes de phase uniquement dépendants de z et de t.
Ce terme contient notamment le terme de propagation : —iwt + tkz. Il n’aura pas de
conséquence sur 'autofocalisation du faisceau et sera par conséquent toujours ignoré par

la suite.

Quand z — oo, I'évolution du rayon du faisceau prend l'expression asymptotique
w(z) &~ woz/zr. On définit alors la demi-divergence 6 du faisceau qui vérifie alors la re-

lation tanf = \/(mwwy).

La propagation d'un faisceau gaussien T'E' My, est illustrée a la figure 2.10.

Dans la description des modeles qui va suivre, ce type de faisceau a été utilisé pour
trouver des solutions analytiques au probleme de Z-scan dans plusieurs cas de figure.
Le cas de l'utilisation de faisceaux non-gaussiens sera évoqué par la suite et discuté,

principalement au chapitre 4.
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Fi1Gc. 2.10 — Divergence du mode fondamental gaussien a partir du plan de focalisation
(plus connu sous le terme anglo-sazon de "waist”) : notations et paramétres géométriques

(courbe d’intensité a 1/e?)

2.3.2 Cas d’échantillons fins

Dans le cas d’échantillons fins, c’est a dire d’épaisseur faible devant la longueur de
Rayleigh du faisceau incident, on peut trouver une solution analytique simple décrivant
I’évolution de la transmission normalisée en configuration de Z-scan [40]. Dans le cas de
faibles variations d’indice induite par effet non-linéaire, on peut considérer que le faisceau
incident induit une variation d’indice dans le matériau égale a An(r,z) = vI(r,z). Si
I’épaisseur de l’échantillon est, par ailleurs, faible devant la longueur de Rayleigh du
faisceau incident, on peut considérer que la répartition de champ électrique sur la face
d’entrée de I’échantillon est a peu pres la méme que sur la face de sortie, ceci dans
le cas linéaire. Dans le cas non-linéaire, on considere que le champ électrique incident
a simplement été déphasé de A¢, déphasage provoqué par la variation d’indice non-
linéaire. Ce déphasage est une fonction d’espace A¢(r, z) proportionnelle a la répartition
d’intensité dans I’échantillon, c’est a dire, dans le cas d’un faisceau gaussien :

_ Dby
Ag(r,2) = - A ( wQ(Z)) (2.6)

avec A¢g = kAngLeyy.

Ang représente la variation d’indice sur ’axe optique en z = 0, a savoir Iy ou I est

'intensité sur 'axe optique au point de focalisation (i.e. en (r, z) = (0,0)).

Lepr = (1 — e7®F) /o représente 'épaisseur effective de 1’échantillon compte tenu de
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I’absorption linéaire de 1’échantillon «, L étant I'épaisseur réelle de I’échantillon.

En tenant compte de l'absorption linéaire, le champ électrique sur la face de sortie
de I'échantillon est alors finalement égal au champ électrique incident multiplié par le
terme exp(—alL/2) exp(iA¢(r, z)). Utilisant une méthode de décomposition en faisceaux
gaussiens de ce terme, on montre finalement que, pour de faibles déphasages non-linéaires
(i.e. |Agg| < 1) et pour une observation en champ lointain, la transmission normalisée

s’exprime de la maniére suivante? :

4A¢o¢

Heso =1 gD

(2.7)

ou ( = z/zg.

Dans le cas d'un faisceau gaussien, d’'un échantillon fin, de faibles non-linéarités et
d’une observation en champ lointain avec une ouverture de diaphragme faible devant
le diametre du faisceau sur I'ouverture, la différence AT entre transmission normalisée
maximale et minimale est proportionnelle au déphasage non-linéaire et donc a 'indice de

réfraction non-linéaire. AT vaut dans ce cas :
AT = 0,406 x A¢y = 0,406 x EAngL.yy (2.8)

Dans ce cas de figure, la sensibilité de la méthode est définie comme le rapport
entre AT et le déphasage non-linéaire introduit dans 1’échantillon. Cette sensibilité est
ici fixe, égale a 0,406. Par ailleurs, la distance Az entre les extrema de la courbe est

proportionnelle & la longueur de Rayleigh du faisceau [40] :
Az =1,717 X zg (2.9)

Dans ces conditions, ’allure des courbes de transmission normalisée est bien détermi-
née et dépend de peu de parametres. Pour un faisceau gaussien différent et un déphasage
non-linéaire différent, la courbe de transmission normalisée standard, décrite par la rela-

tion 2.7, est simplement "dilatée” en ordonnée et en abscisse.
)

2Notons que nous ne nous intéressons ici qu’au cas d’une absorption non-linéaire nulle. Les modeles
analytiques permettant de décrire la présence d’absorption non-linéaire [40, 58] ne seront pas décrits dans

ce document.
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La relation 2.8 nous informe que pour une variation non-linéaire du chemin optique de
seulement A/100, la variation de transmission normalisée théorique associée sera de 2, 5%.
Cette méthode est donc particulierement sensible. Pourtant, dans notre cadre d’étude et
avec la configuration expérimentale qui sera adoptée, nous verrons que cette sensibilité
ne suffit pas a la mesure d’indice de réfraction non-linéaire aussi faible que celui de la

silice en régime nanoseconde.

2.3.3 Cas d’échantillons épais

Le cas d’une épaisseur d’échantillon faible devant la longueur de Rayleigh du faisceau
est beaucoup trop limitatif dans notre cadre d’étude. Pour augmenter la sensibilité de
la méthode de Z-scan, il est possible de travailler dans une configuration ou I’épaisseur
de I’échantillon et la longueur de Rayleigh sont du méme ordre de grandeur. Le modele
présenté précédemment n’est alors plus valable. La modélisation se complique fortement
puisque maintenant, le faisceau évolue notablement dans 1’échantillon et provoque une
variation d’indice dépendant non seulement de la position transversale, mais aussi de la
position longitudinale dans 1’échantillon. Hermann et McDuff [58] ont développé un mo-
dele adapté a ce cas de figure menant a une expression analytique simple, toujours dans

le cas de faisceaux gaussiens et de faibles déphasages non-linéaires.

Le principe de base du modele développé par Hermann et McDulff a été de chercher des
solutions analytiques a 1’équation de propagation scalaire paraxiale non-linéaire, mieux
connue sous le nom d’équation de Schrodinger non-linéaire a conditions initiales en z.
Par applications successives de transformations de Laplace, il est possible d’exprimer
une solution de cette équation de propagation a l'aide d’une superposition linéaire de
modes de Laguerre-Gauss dans le cas ou ’absorption linéaire est négligeable. Dans le cas
d’un faisceau gaussien et d’un faible déphasage non-linéaire, la répartition de champ élec-
trique sur la face de sortie a été calculée analytiquement. Enfin, utilisant le principe de
Huygens-Fresnel, il est possible de calculer la répartition de champ électrique sur le plan
du diaphragme. La configuration adoptée et les notations associées au calcul de Hermann
et McDuff sont décrits a la figure 2.11.
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o NoCm Ca

Fic. 2.11 — Configuration et notations dans le cas du modele d’Hermann et McDuff

Dans le cas d'une observation en champ lointain ({4 > 1) et d’une réfraction non-
linéaire pure (pas d’absorption non-linéaire), la transmission normalisée prend la forme

suivante :

T(z,8)=1- %ﬂ In ( (2.10)

avec v, = (o et vy = (o — (m-

9+ v; y 1+ 02
1+v} 9+02

(o et ¢, sont des parametres de distance normalisée par rapport a la longueur de
Rayleigh du faisceau incident respectivement dans le vide et dans le milieu. Si z est la

position de la face d’entrée de I’échantillon par rapport au plan de focalisation, on a :

z L
CO =—-—— et Cm =

ZR NoZR

ol ng est I'indice linéaire du milieu et L I’épaisseur de 1’échantillon.

Par ailleurs, le parametre (3 représente ici un déphasage non-linéaire effectif maximum

dans le milieu et s’exprime de la maniere suivante :

Dans le cas d’échantillons épais, d’épaisseur supérieure a la longueur de Rayleigh du
faisceau incident, il est en effet plus commode de définir un déphasage non-linéaire pro-
portionnel a la longueur de Rayleigh et non plus proportionnel a L. Dans ce cas de figure,
c’est bien sur une distance égale a deux fois la longueur de Rayleigh que les interac-
tions non-linéaires vont étre significatives. Ce déphasage est qualifié de "maximal” car
si I'épaisseur de 1’échantillon est inférieure a 2zg, le déphasage non-linéaire effectif dans

I’échantillon sera inférieur & cette valeur.
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La figure 2.12 représente ’évolution des courbes de transmission normalisée en fonc-

L
NoZR

convergent vers le modele obtenu précédemment dans le cas d’échantillons fins. Pour un

tion du parametre (,, = Lorsque le parametre (,, est petit devant 1, les courbes

déphasage non-linéaire (3 constant, la sensibilité de la méthode de Z-scan croit rapidement
avec ’épaisseur de I’échantillon pour atteindre une valeur limite, lorsque L > zg. En effet,
dans ce cas, la distance d’interaction non-linéaire est limitée uniquement par la longueur
de Rayleigh. D’autre part, I’évolution de la distance normalisée Az/z, entre les extrema
de transmission normalisée est représentée a la figure 2.13. Pour un échantillon d’épais-
seur tres inférieure a zg, I’écartement entre les deux extrema tend vers la valeur 1,717

obtenue dans le cas d’échantillons fins, puis augmente avec (,, et tend finalement vers (,,.

. /
/
RRVERVAYL

0.97

\

Transmission normalisée

-25 -20 -15 -10 -5 0 5 10

F1G. 2.12 — Allure des courbes de transmission normalisée dans le cas d’échantillons épais
(B=0,1et(n=13, 1,25 10 et 20)
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Fic. 2.13 — Evolution de la distance entre les extrema de transmission normalisée en

fonction du rapport (,
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En dérivant I'expression 2.10 par rapport a (p, on peut exprimer la valeur de AT en
fonction du parametre (,, et du déphasage non-linéaire 3. La figure 2.14 représente la
"sensibilité¢™ de Z-scan AT/3 en fonction de (,,, dans le cas d’un échantillon épais. Le
méme rapport de sensibilité a également été représenté a l'aide de la relation 2.8 pour le

cas d’échantillons fins, afin de montrer la limite de validité de ce modele.
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F1G. 2.14 — Sensibilité AT/ en fonction de (,

D’apres le modele de Hermann et McDuff, la sensibilité de Z-scan tend vers 1/2 x In 3
quand (,, > 1. Ainsi, dans le cas d’échantillon de I'ordre de grandeur de la longueur de
Rayleigh du faisceau, la forme des courbes de transmission normalisée n’est plus aussi
simple que dans le cas d’échantillons fins. Sensibilité et écartement entre les extrema
sont liés au parametre (,, qui caractérise le rapport de dimension entre 1’épaisseur de
I’échantillon et la profondeur de champ du faisceau. Par ailleurs, dans le cas limite d’un
échantillon tres supérieur a la longueur de Rayleigh, nous avons vu que la sensibilité de

la méthode sature. Par ailleurs, lorsqu’on travaille dans le cas d’échantillon épais, il est

3Dans le cas d’échantillon fins, la notion de sensibilité est clairement définie comme le rapport AT sur

le déphasage non-linéaire A¢qy qui correspond a une variation d’indice constante obtenue sur une distance
fixée par ’épaisseur de ’échantillon. Dans le cas d’un échantillon épais, il est important de remarquer que
le déphasage effectif dans I’échantillon (et non ) dépend du rapport L/zg. On parlera ici de "sensibilité”
pour le rapport AT/8, mais cette définition pourrait étre affinée, par exemple en divisant plutét AT
par la traditionnelle intégrale B [59]. La courbe de "sensibilité” représentée ici permet tout de méme de

constater que pour des conditions expérimentales fixées (faisceau, échantillon), il est préférable de choisir

une épaisseur d’échantillon de l'ordre de la longueur de Rayleigh du faisceau.
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préférable de se placer dans le cas ou la sensibilité est proche de son maximum, pour avoir

un signal, d’une part plus élevé et d’autre part moins sensible au parametre (,,.

2.3.4 Cas de forts déphasages non-linéaires

Les deux modeles présentés précédemment font une méme hypothese de faible valeur
du déphasage non-linéaire. Pour savoir dans quelle mesure les modeles précédent sont va-
lides, il est intéressant de connaitre les conséquences d’un fort déphasage non-linéaire sur
les courbes de transmission normalisée. Samad et Vieira ont élaboré une théorie valable
pour des déphasages non-linéaires importants, mais ceci toujours dans le cas d’échan-

tillons fins et d’un faisceau incident gaussien [60].
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F1G. 2.15 — Transmission normalisée calculée a l’aide du modéle de Samad et Vieira pour

des déphasages de w/10, /2, 7 et 27

Reprenant I'expression de Sheik-Bahae du champ électrique sur la face de sortie de
I’échantillon, ils ont utilisé¢, non plus une décomposition gaussienne du champ, mais le

principe d’Huygens-Fresnel pour calculer le champ sur 1’axe optique au niveau du dia-
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phragme. La seule hypothese introduite est une hypothese de paraxialité du faisceau. Le
calcul rigoureux de I'intégrale de Fresnel introduit dans ce cas la fonction gamma incom-
plete. Utilisant enfin une décomposition en série de cette fonction intégrale, il est possible
de calculer numériquement la transmission normalisée en fonction de la cote normalisée
z/zg. Pour une distance de 1000 x zg entre point de focalisation et diaphragme et en
utilisant 100 termes dans la décomposition en série de la fonction gamma, nous avons cal-
culé et représenté a la figure 2.15 les courbes de transmission normalisée pour différentes

valeurs du déphasage non-linéaire Agy.

D’apres ces courbes, le modele de Sheik-Bahae semble encore a peu pres valide, pour
des valeurs de déphasage inférieures a 7/2. L’erreur commise par le modele de Sheik-
Bahae* sur la transmission normalisée des extrema est de +5,6% sur le minimum et
de +4,9% sur le maximum, pour un déphasage égal a /2. Ceci induit finalement une
erreur sur AT inférieure a 1%, mais la perte de symétrie de la courbe de transmission
normalisée devient tres claire. Pour des déphasages supérieurs a 7 /2, les deux modeles di-
vergent clairement. Le modele de Sheik-Bahae devient d’ailleurs faux de maniere évidente

puisqu’il prévoit des valeurs négatives de la transmission normalisée.

2.4 Etude de matériaux non-linéaires par la méthode

de Z-scan

2.4.1 Etude dans des liquides

Expérimentalement, la méthode de Z-scan a largement été utilisée dans le cas de
matériaux d’indice non-linéaire élevé, comme par exemple le CS,. Ce liquide possede
un indice de réfraction non-linéaire particulierement élevé, d’environ 3 x 10718 m?/W.
Dans ce liquide, le comportement non-linéaire provient principalement du mécanisme de
réorientation moléculaire, la molécule de C'Sy étant particulierement polaire. Un grand
nombre des études menées utilisent ce liquide, soit pour vérifier la validité d’un nouveau
modele plus général ou adapté & un cas particulier [61], soit pour tester de nouvelles confi-
gurations de mesure originales (faisceaux particuliers [62, 63, 64], Z-scan a deux faisceaux
et/ou résolu en temps [65, 66, 67, 68]). On recense également des études dans d’autres

liquides composés de molécules aromatiques, comme le toluéne, dont le comportement

T[Sheik—Bahae]—T[Samad]

471 z
L’erreur est calculée comme AT[Samad]
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non-linéaire rappelle celui du C'S,.

D’une maniere générale, le milieu liquide est souvent utilisé, soit pour l'’étude de
molécules organiques complexes qui montrent des comportements non-linéaires impor-
tants [69, 70, 71], soit pour I’étude du comportement non-linéaire de nanoparticules ou
d’agrégats en solution [72, 73, 74, 75]. Ainsi, la méthode de Z-scan a trouvé des appli-
cations en chimie, pour suivre I’évolution de réactions chimiques [76, 77] par exemple,
ou encore en pétrochimie, pour la mise en évidence de 'agrégation d’asphalte dans des

solutions de toluene [78].

2.4.2 FEtude de semiconducteurs

En ce qui concerne les solides, de nombreuses études ont été menées dans le ZnSe, mais
également dans d’autres semiconducteurs comme AsGa, CdTe ou ZnTe [40, 65,79, 67, 80,
81, 82, 83, 84]. La forte non-linéarité de ce type de matériau (de Uordre de 10717 m? /W) est
principalement due a leurs propriétés électroniques particulieres. Par ailleurs, I’absorption
non-linéaire de ces matériaux est remarquablement élevée et provient principalement d’un
mécanisme d’absorption a deux photons [28], mécanisme au cours duquel les atomes ou
molécules sont excités par ’absorption simultanée de deux photons. Ce mécanisme est un
mécanisme non-linéaire du troisieme ordre et suit par conséquent la loi 2.1 indiquée au
paragraphe 2.2.4. Ce type de mécanisme électronique est tres rapide, donc indépendant
du régime temporel utilisé (largeur des impulsions). Dans les verres optiques, et pour
la plupart des matériaux diélectriques courants et non dopés, ce type de phénomene a
beaucoup plus de chance d’avoir lieu pour des longueurs d’onde courtes, c’est a dire au-
dessous de 500 nm pour atteindre les bandes d’absorption situées dans 1'ultraviolet. Dans
le cas de semiconducteurs comme le ZnSe, les mécanismes électroniques de 1’absorption
non-linéaire sont plus complexes et dépendent de la génération de porteurs libres par
absorption a deux photons, ainsi que de leur recombinaison. Ces mécanismes sont plus
lents, de temps de réponse de 'ordre de la nanoseconde. Ce type d’absorption dépend
donc fortement du régime temporel utilisé et peut mener, sous certaines conditions, a
des comportements non-linéaires d’ordres supérieurs a celui décrit par la relation 2.1.
Dans ce type de matériau assez particulier, I'indice de réfraction et 1’absorption non-
linéaires sont donc tres dépendants des conditions expérimentales (gamme d’intensité,
durée d’impulsion, longueur d’onde), ce qui rend leur étude plus délicate. L’étude des

différentes contributions électroniques dans les semiconducteurs a fait I’'objet de plusieurs
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études parmi celles qui ont été citées précédemment.

2.4.3 Etude de matériaux particuliers

Quelques études ont également concerné des matériaux tres particuliers comme des
matériaux photoréfractifs [85, 82, 86, 87, 88] ou plus généralement des matériaux mon-
trant de tres fortes non-linéarités comme le chalcogénure As,S3 dont I'indice de réfraction

non-linéaire a été estimé de l'ordre de 107®m?/W & 633 nm [39].

L’étude de verres dopés présente également beaucoup d’intérét dans la mesure ou ils
sont tres utilisés en physique des lasers ou en optique guidée. D’autre part, leur compor-
tement non-linéaire peut étre controlé par la concentration de dopants. Ainsi, plusieurs
études ont été menées dans ce sens [11, 10, 9, 90, 8, 91, 92, 93], montrant par exemple
que le comportement non-linéaire de verres ou de couches minces dopés par des nanopar-
ticules métalliques peut atteindre de tres grandes valeurs et dépend de la concentration

et de la forme des nanoparticules.

Toutefois, ce genre d’étude doit étre menée avec la plus grande prudence. En effet,
certains travaux ont montré que l'irradiation laser peut modifier la taille et la répartition
spatiale de nano-agrégats métalliques implantés dans du verre [94, 95]. Ces modifications
produisent des variations d’indice et d’absorption linéaires irréversibles qui, en configu-
ration de Z-scan, produisent des courbes de transmission normalisée similaires a celles

obtenues habituellement, mais indépendantes de l'intensité du faisceau incident.

En outre, un autre phénomene est connu pour modifier I’absorption des verres non
exclusivement constitués de silice, ¢’est la solarisation [36]. La solarisation désigne 'induc-
tion durable d’absorption dans un matériau par illumination. Ce type de phénomene a été
observé lors de l'illumination de verres dans 'ultraviolet a l’aide de lasers impulsionnels.
Les verres ainsi illuminés se colorent et cette coloration se conserve apres illumination.
Cette modification du matériau peut étre réversible en le soumettant a un traitement
thermique. Ce genre de comportement a également été observé dans le visible, a 532 nm
dans des verres borosilicates tels que le BK7. Ce type de solarisation provient alors d'un
mécanisme d’absorption a deux photons qui permet alors, par absorption simultanée de
deux photons visibles, d’atteindre les bandes d’absorption situées dans 1'ultraviolet. Il

faut étre avisé d'un tel comportement lorsque ’on veut mener une étude de Z-scan dans
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des verres dopés et que 'on constate de I’absorption a deux photons.

2.4.4 Etudes spécifiques de ’absorption non-linéaire et compor-

tements singuliers

Pour la réalisation de systemes limiteurs optiques a absorption ou pour la recherche
d’absorbants saturables, la méthode de Z-scan est également employée pour étudier sur-
tout 'absorption non-linéaire. Dans le cas d’un mécanisme d’absorption a deux photons,
I’évolution de I'absorption non-linéaire peut étre décrite par une loi linéaire en intensité.
Dans les matériaux dits "absorbants saturables”, I’absorption peut décroitre lorsque I'in-
tensité augmente. Leur coefficient d’absorption est couramment décrit a I’aide de deux
parametres : «p, le coefficient d’absorption a faible intensité et I, I'intensité de saturation.
A T'aide d’un modele a deux niveaux, on montre que le coefficient d’absorption s’exprime

alors :
&%)

=137,

Ce type de comportement s’observe, par exemple dans des milieux organiques [96]. Un

(2.12)

tel comportement induit un renversement des courbes de transmission normalisée obte-
nues habituellement. En effet, dans un absorbant saturable, I’absorption diminue lorsque
I’échantillon se rapproche du point de focalisation, induisant une augmentation de la puis-

sance transmise par 1’échantillon.

L’utilisation d’un modele a quatre niveaux peut étre nécessaire pour expliquer d’autres
comportements complexes. Un tel modele a quatre niveaux mene a la relation suivante :

ag s+ Bol

o(l) = =77 (2.13)

oll un troisieme parametre 3y a été introduit. Un tel modele peut donc mener a une
fonction a(I) croissante ou décroissante suivant les valeurs relatives des parametres «
et (p. Ainsi, il a été observé dans des couches minces sol-gel dopées avec un colorant,
des comportements d’absorption saturable et d’absorption saturable inverse suivant la
longueur d’onde utilisée, menant a des courbes de transmission normalisée d’allure, res-

pectivement, renversée et classique [97].

Enfin, dans un colorant comme la rhodamine B, un modeéle a cinq niveaux est néces-

saire pour décrire le renversement progressif des courbes de transmission normalisée d’un
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type de comportement & son inverse lorsqu’on fait varier I'intensité maximale utilisée [98].

Lors des études de Z-scan, tous ces mécanismes d’absorption non-linéaire menent
donc a des comportements complexes de I’absorption non-linéaire et donc a des compor-
tements variés des courbes de transmission normalisée. Il faut donc garder a ’esprit que
le comportement de la transmission normalisée décrite au paragraphe 2.2.4 n’est valable,
d’une maniere générale, que dans le cas du mécanisme d’absorption a deux photons a des

intensités relativement faibles.

2.5 Conclusion

A la lumiere des études expérimentales et théoriques menées jusqu’a présent, le prin-
cipe de base de la méthode de z-scan a été explicité. D’apres notre culture bibliographique
du sujet et de plusieurs constatations faites lors de nos premiers essais, quelques limites
de cette méthode ont pu étre mises en évidence, afin de nous aider a mettre en place un

montage adapté a une mesure sire et précise de faibles déphasage non-linéaire.

La description des différents modeles développés pour simuler les courbes de transmis-
sion normalisée nous fournit des outils théoriques qui permettront de mieux comprendre
I’évolution de la transmission normalisée et de prévoir les limites théoriques d’une telle
méthode. Ceci va également nous aider a mettre en place le montage le mieux adapté a

notre cadre d’étude.

Par ailleurs, la description rapide d’une grande partie des matériaux non-linéaires
étudiés par cette méthode nous montre a quel point la méthode de Z-scan a été tres
largement utilisée ces 10 dernieres années. Cependant, la grande majorité des matériaux
étudiés présentent des comportements non-linéaires assez importants et la configuration
expérimentale majoritairement adoptée permet de rester dans 'approximation d’échan-
tillons fins. Le modele de faisceau gaussien est également conservé dans une tres grande
majorité des études citées. D'une maniere générale, tres peu d’intérét semble étre porté
dans une grande partie des études précédemment citées sur la métrologie de la méthode de
Z-scan. En particulier, les modeles utilisés restent basés sur 'approximation de faisceau
gaussien qui est assez restrictive. Par ailleurs, a notre connaissance, la silice n’a jamais

été testée a 'aide de la méthode de Z-scan. En effet, I'indice de réfraction non-linéaire
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de la silice est d’environ 3 x 1072 m?/W [31]. Or, les matériaux testés dans les études
précédemment citées ont un indice de réfraction non-linéaire au moins 2 a 3 ordres de
grandeur au-dessus de celui de la silice. Une tres nette amélioration de la métrologie
semble indispensable pour la mise en place d'un montage expérimental permettant une

mesure dans la silice avec la méthode de Z-scan.
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Chapitre 3

Mise en place de la méthode de
Z-scan pour la mesure de faibles
indices de réfraction non-linéaire en

régime nanoseconde

Le chapitre précédent a permis de se familiariser avec le principe de base de la mé-
thode de Z-scan, ses avantages, ainsi qu’avec quelques unes de ses limites. Les modeles
analytiques présentés permettent d’évaluer les possibilités théoriques de la méthode et
aideront a utiliser celle-ci dans les meilleures conditions. Dans une optique de métrologie
précise de faibles indices de réfraction non-linéaires en régime nanoseconde, nous allons
rapidement constater qu’il est nécessaire de parfaitement maitriser la mise en place d’un
tel montage, afin d’avoir, d’une part, la sensibilité suffisante, et d’autre part, pour pouvoir
éviter tout artefact de mesure ou mauvaises interprétations des résultats. Ce chapitre a
donc pour but de décrire la démarche qui a été suivie pour mettre en place le montage
expérimental le plus adapté et maitriser parfaitement la métrologie de I'indice de réfrac-
tion non-linéaire. Cette démarche s’axe autour de quatre points principaux :

v’ connaissance du type de matériau testé

v détermination de la configuration expérimentale la plus adaptée

v’ connaissance des lasers utilisés et mise en forme

v/ mise en place expérimentale et caractérisation
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3.1 Introduction

Dans l'optique d’une mesure "absolue” précise de 'indice de réfraction non-linéaire, il
est indispensable d’avoir un banc de mesure dont chaque parametre est connu et controlé
avec précision. Ce type de mesure d’interaction non-linéaire est particulierement sensible
au comportement temporel des impulsions, a la répartition spatiale radiale et longitudi-
nale du faisceau incident, et, d’'une maniere générale, aux fluctuations des caractéristiques
du faisceau incident. La qualité spatiale du faisceau incident doit donc étre particuliere-
ment bonne et stable. L’étude en régime nanoseconde contraint a utiliser un laser Nd :YAG
a Q-switch. Une bonne connaissance de son fonctionnement, ainsi que de son comporte-
ment propre est indispensable pour pouvoir déterminer quel type de montage adopter et
pour savoir, plus tard, quels types d’erreurs peuvent étre commises sur la détermination

de l'indice de réfraction non-linéaire.

Dans ce chapitre, apres avoir rassemblé quelques données sur les caractéristiques non-
linéaires de la silice et des verres silicates, nous allons déterminer la configuration expéri-
mentale a adopter dans notre cadre d’étude. Nous nous attarderons ensuite sur le principe
de fonctionnement et les caractéristiques spatio-temporelles du type de laser utilisé, ceci
dans le but de connaitre les contraintes expérimentales imposées par ce type de laser et
adopter une mise en forme du faisceau incident adaptée. Enfin, le montage expérimen-
tal développé a I'Institut Fresnel et les méthodes de caractérisation du faisceau incident

seront présentés et commentés.

3.2 Indice non-linéaire des verres optiques

Afin de mieux connaitre le comportement non-linéaire du type de matériau qui va étre
étudié ici, et pour nous aider a déterminer la configuration expérimentale adéquate, nous
allons faire un rapide bilan des principaux travaux concernant la mesure de l'indice de
réfraction non-linéaire dans des verres optiques et plus particulierement dans les verres
silicates. La connaissance de l'indice non-linéaire des verres silicates suscite un grand
intérét depuis longtemps car ces matériaux sont, bien entendu, tres utilisés en optique.
En particulier, la connaissance précise des variations d’indice de réfraction photo-induites
dans ces matériaux est précieuse pour I’étude de la propagation des solitons dans les fibres

optiques, ou encore pour I’étude des non-linéarités qui peuvent avoir lieu dans les milieux
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amplificateurs laser, pour lesquels les verres silicates dopés sont de plus en plus utilisés.

Nous avons vu, en outre, que ce type de non-linéarité peut jouer un role dans le
processus d’endommagement laser. Or, les verres silicates comptent parmi les matériaux
les plus résistants a ’endommagement laser, et sont des lors utilisés préférentiellement
dans les applications impliquant de fortes densités d’énergie. Dans ce cadre, l'intérét
de bien connaitre cette propriété des verres est parfaitement illustrée par le probleme
de la traversée des hublots de la chambre du laser Megajoule. En effet, ces hublots de
plusieurs centimetres d’épaisseur doivent étre traversés par un faisceau nanoseconde, triplé
en fréquence, et véhiculant une densité d’énergie de plusieurs dizaines de J/em? sur
une largeur de quelques dizaines de centimetres. La forte fluence, la forte intensité et la
forte puissance d’un tel faisceau se propageant dans une si importante épaisseur de silice
rend ce probleme particulierement délicat. Ceci nécessite une parfaite compréhension des
multiples phénomenes qui peuvent dégrader la qualité du faisceau, dans le meilleur des

cas, ou le matériau lui-méme, dans le pire des cas.

3.2.1 Equation empirique de Boling, Glass et Owyoung

Dans la plupart des matériaux optiques courants, comme les verres optiques, et des
non-linéarités d’origine purement électroniques, I'indice de réfraction non-linéaire est re-
lativement faible et varie de 1 & 20 x 10720 m? /W, d’apres I’équation empirique de Boling,
Glass et Owyoung [31]. Cette relation empirique permet de prédire la valeur de I'indice
de réfraction non-linéaire d’un verre optique a partir de ses caractéristiques en linéaire

(indice linéaire ng et nombre d’Abbe vy a 587,6 nm). Cette relation est de la forme :

(ng —1)(n? + 2)?
ndyd\/L 50 4 (rit2)(ratra

6ng

Y[x10720 m? /W] = 285 x

(3.1)

A Taide de cette équation, 'indice non-linéaire de quelques verres optiques est repré-
senté a la figure 3.1. Les verres présentés ici sont des verres silicates fabriqués par Schott.

Leur type et leur composition chimique sont explicités dans le tableau 3.1.
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Fic. 3.1 — Représentation dans le plan (vq4,ng) de lindice de réfraction non-linéaire

de quelques verres silicates estimé a l'aide de l'équation empirique de Boling, Glass et

Owyoung (source : réf. [36], verres Schott)

Comme on peut le constater, les verres de type crown, peu dispersifs et d’indice linéaire

faible ont un indice non-linéaire faible, de 1 & 5 x 1072 m?/W. Les verres de type flint,

plus dispersifs et d’indice linéaire élevé, contenant une grande quantité d’oxyde de plomb

ont un indice de réfraction non-linéaire plus élevé, de 5 & 20 x 10720 m? /W,

Type Nom Composition

FK crown fluor verre phosphate ou borosilicate a haute teneur en fluor
BK boro-crown verre borosilicate

LaK  crown lanthane verre silico-borate aux oxydes de terres rares

LLF  flint extra-light verre silicate alcalin avec 20 a 27% de PbO

F flint verre silicate alcalin avec 39 a 47% de PbO

LaSF flint lanthane dense verre borate ou silicate alcalin aux oxydes de terres rares
SF flint dense verre silicate alcalin avec plus de 47% de PbO

TAB. 3.1 — Nomenclature et description des verres Schott présentés (source : réf. [36])
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3.2.2 Etudes expérimentales systématiques récentes

Une étude systématique récente [99], concernant 14 verres silicates du type flint a
montré un assez bon accord avec I’équation empirique de Boling, Glass et Owyoung, par-
ticulierement dans le cas des verres a haute teneur en oxyde de plomb. L’étude concernait
donc des verres d’indice de réfraction non-linéaire de 10 & 40 x 1072 m?/W. Ces mesures
ont été réalisées a 1'aide d'une méthode d’interférométrie résolue en temps en régime fem-

toseconde.

La seule étude systématique recensée utilisant la méthode de Z-scan pour caractériser
des verres optiques a été réalisée en 1995 par Kang et al. [100]. Cette étude a concerné des
verres spéciaux particulierement non-linéaires (verres sulfures ou dopés avec des oxydes
de métaux lourds). Suivant la longueur d’onde utilisée, 'indice de réfraction non-linéaire
des matériaux ainsi testés peut s’étendre de 40 & 13000 x 10729 m? /TW. C’est également le
régime femtoseconde qui a été utilisé dans le cadre de cette étude, afin d’observer unique-
ment les effets non-linéaires d’origine purement électronique. En outre, les échantillons
étudiés dans ce travail présentent un fort indice non-linéaire et la différence de trans-
mission normalisée des courbes présentées indique un fort déphasage non-linéaire. Or, le
modele utilisé pour simuler les courbes de transmission normalisée est celui de Sheik-
Bahae, valable dans le cas d’échantillons fins et surtout, d’'un déphasage non-linéaire
faible (nous verrons plus tard l'effet de mauvaises approximations sur la détermination
de l'indice non-linéaire). Ces mesures sont tres certainement pertinentes en relatif, mais

rien n’est moins sur en absolu.

3.3 Détermination de la configuration expérimentale

adaptée a notre cadre d’étude

3.3.1 Cadre d’étude : autofocalisation et endommagement laser

L’autofocalisation est un des mécanismes qui entrent en jeu dans le processus d’en-
dommagement laser, puisque ce phénomene engendre une concentration de la densité
spatiale d’énergie du faisceau. Cette autofocalisation est due a la variation d’indice de
réfraction photo-induite dans le matériau considéré. Dans le régime nanoseconde et dans

les verres optiques, nous avons également pu remarquer que la variation d’indice de ré-
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fraction non-linéaire peut provenir de différents mécanismes qui peuvent apporter chacun

une contribution significative.

Les effets purement électroniques sont des mécanismes rapides qui ne dépendent pas
du régime temporel utilisé et leur effet sur la variation d’indice est donc uniquement lié
a l'intensité du faisceau. Les autres mécanismes (électrostriction, effets thermiques) ont
un temps de réponse de 'ordre de la nanoseconde dépendant donc du régime temporel.
Ainsi, leur effet est plutot lié a la fluence du faisceau. Pour estimer le role de 1'autofo-
calisation dans le processus d’endommagement laser en régime nanoseconde, il faut donc
effectuer une mesure avec des impulsions nanosecondes et se placer a une fluence proche

de la fluence d’endommagement laser du matériau.

L’endommagement laser de la silice a été tres largement étudié dans différentes confi-
gurations et en fonctions de nombreux parametres (procédure de test, nombre de tirs,
longueur d’onde, température, durée d’impulsion) [17, 36, 20, 101, 102, 103]. Le pro-
cessus d’endommagement dans le régime nanoseconde est assez complexe et dépend de
beaucoup de parametres, ce qui rend difficile la comparaison de deux mesures issues de
laboratoires différents. En particulier, le seuil d’endommagement en surface dépend, par
exemple, du type de polissage effectué sur ’échantillon. Dans le régime nanoseconde, le
seuil d’endommagement de la silice se situe en moyenne aux alentours de 100 & 200 J/cm?
dans le volume & 1064 nm, tandis qu’il peut atteindre & peine quelques dizaines de J/cm?
en face arriere de I'échantillon. Dans une étude [103], dont les conditions expérimentales’
sont tres proches des notres, le seuil d’endommagement de plusieurs types de silice a été

mesuré et varie de 130.J/cm? & pres de 400J/cm?.

3.3.2 Problématique de la mesure dans la silice en régime na-
noseconde
Nous avons vu que l'indice de réfraction non-linéaire de la silice est estimé a envi-

ron 3 x 1072 m? /W en régime femtoseconde. Pour se situer a un point de fonctionne-

ment proche du seuil d’endommagement de la silice, considérons donc, comme premiere

Leonfiguration de Z-scan et balayage, faisceau monomode transverse et longitudinal & 532 nm, durée

d’impulsion d’environ 10ns & mi-hauteur, diametre au point de focalisation d’environ 15 um & 1/e?
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contrainte, une fluence limite de 'ordre de 150 J/cm?. Avec des impulsions nanosecondes
a profil gaussien de demi-largeur 12ns a 1/e, cette derniere fluence mene a un pic d’inten-
sité d’environ 7 GW/cm?. D’aprés la valeur de l'indice non-linéaire de la silice rappelée
précédemment, ceci correspond a une variation d’indice maximale dans ’échantillon de
I'ordre de 2 x 1079, Cette variation d’indice est particulierement faible et va donc étre

difficile a mesurer par la méthode de Z-scan.

3.3.3 Méthode de Z-scan et puissance critique

En utilisant le modele de Hermann et McDuff, nous allons chercher la configuration
expérimentale permettant d’atteindre la variation de transmission normalisée la plus éle-
vée possible. Reprenons la définition du déphasage non-linéaire effectif introduit dans un

échantillon d’épaisseur L > zg (voir paragraphe 2.3.3) :
G=2k~yIyngzr (3.2)

L’intensité créte I sur 'axe optique dépend du rayon du faisceau incident au point de
focalisation. Afin d’avoir une condition indépendante de la dimension du faisceau incident,
il est pertinent de rappeler que, dans le cas d'un faisceau gaussien de rayon wy a 1/e,

I'intensité I et la puissance totale créte du faisceau P sont liées par la relation suivante :
P =1 (mwp) (3.3)

Introduisant cette relation dans 3.2 et se souvenant que dans ce cas zg = kwj, il

vient :
B=8m

Cette relation nous montre plusieurs choses intéressantes. Tout d’abord, dans le cas

(3.4)

d’un matériau donné, d’épaisseur supérieure a la profondeur de champ du faisceau inci-
dent, le déphasage non-linéaire est proportionnel a la puissance maximale des impulsions.
En d’autres termes, cela signifie que le déphasage non-linéaire maximal qu’il est possible
d’atteindre pour un échantillon donné (ng, v et L fixés) est proportionnel a la puissance
incidente. Ce résultat rejoint un résultat bien connu en autofocalisation : le phénomene
d’autofocalisation est d’autant plus important que la puissance du faisceau incident est
élevée (voir annexe B). Reprenant l'expression de la puissance critique citée au para-
graphe 1.4.3 et dans I'annexe B, la relation 3.4 peut s’écrire simplement sous la forme :

P 1,22 \)?
Br~4x — avec PC:(),273><g
P, o Y

(3.5)
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La condition de faible déphasage non-linéaire dans le modele d’Hermann et McDuff
est donc équivalente a la condition P < P.. Ce résultat indique donc que les variations
de transmission normalisée en configuration de Z-scan seront d’autant plus fortes que la
puissance du faisceau se rapproche de la puissance critique. Pour avoir des variations de
transmission normalisée importantes, il faut donc se rapprocher de la puissance critique.
Dans ce cas, le faisceau peut atteindre, a 'intérieur méme de I’échantillon, une intensité
et une fluence plus élevées, pouvant I'endommager et nous éloigner du point de fonc-
tionnement que nous nous sommes fixé pour mesurer l'indice de réfraction non-linéaire.
Par ailleurs, comme ce sera développé plus précisément dans les chapitres 4 et 5, il est
préférable d’utiliser la méthode de Z-scan avec des puissances faibles devant la puissance
critique. En effet, le comportement de la transmission normalisée risque d’étre plus in-
stable, plus sensible aux imperfections du faisceau incident. En outre, I'utilisation de la
méthode de Z-scan a des puissances proches de la puissance critique complique la simu-
lation et 'interprétation des résultats, car on utilise alors la méthode dans une zone de

non-linéarité2.

Ainsi, pour mesurer avec précision l'indice de réfraction non-linéaire, retenons qu’il
est préférable que la puissance totale du faisceau soit éloignée de la puissance critique. En
outre, puisque nous nous sommes imposés de travailler a des fluences élevées, il est donc
préférable d’utiliser un faible diametre de faisceau. Dans le cas de la silice amorphe, la
puissance critique est de l'ordre de 1 MW a 1064 nm et 250 kW a 532 nm. La plus petite
durée d’impulsion qui sera utilisée dans cette étude est d’environ 3ns. Ceci correspond
donc dans ce cas a une énergie "critique” de seulement 5m.J a 1064 nm et 1,2m.J a 532nm
pour atteindre la puissance critique de la silice. Reprenant la condition de validité du
modele d’Hermann et McDuff P < P,, ceci correspond a une condition sur I'énergie £ <
5mdJ a 1064 nm. Pour étre suffisamment loin de la puissance critique, nous choisirons par

la suite des énergies de l'ordre de 0,5 a 1 mJ.

3.3.4 Détermination de la focalisation optimale

Toujours a l'aide du modele d’Hermann et McDuff et en ajoutant aux contraintes
précédemment citées une épaisseur d’échantillon fixe égale a 5 mm, la perte de signal AT

lorsque le diametre du faisceau augmente a été représentée a la figure 3.2. Sur cette méme

2Nous verrons ceci plus en détail aux chapitres 4 et 5
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figure est représenté parallelement I’évolution de la fluence sur I'axe optique du faisceau
en fonction du rayon du faisceau pour une valeur fixée de I’énergie, typiquement de 1’ordre

de 0,5mJ et une largeur d’impulsion de 15ns.

fluence sur l'axe optique (J/cmz)

0020 I T I T I T I T I T I T 200
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FiG. 3.2 — Evolution du signal AT et de la fluence sur l'axe optique en fonction du rayon
du faisceau avec X = 1064nm, E = 0,5mJ, ng = 1,45, v = 3x 1072 m?2 /W et L = 5mm

Il est clair sur cette courbe que pour éviter tout endommagement, tout en essayant de

garder un signal élevé, il est nécessaire de choisir un rayon a 1/e de I'ordre de 10 a 15 pum.

Dans ces conditions, le signal AT, ., ne dépassera pas 1%, soit une variation de trans-
mission normalisée de £0,5% autour de sa valeur en l’absence de non-linéarités. Rap-
prochant cette valeur de la dispersion en énergie des impulsions laser (voir plus loin), il
devient clair qu’une voie de référence, parfaitement corrélée avec la voie de signal, doit

étre utilisée pour éliminer le bruit multiplicatif inhérent a cette méthode.
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3.3.5 Conclusion

En résumé, le cadre de cette étude pose un certain nombre de contraintes qui sont

résumées dans le tableau 3.2.

Contrainte Valeur typique

Régime nanoseconde 3 a 10ns de durée d’impulsion a

mi-hauteur

Fluence proche de I'endommage- | 150 J/cm?
ment laser
Faible indice de réfraction non- | 3 x 10729 m? /W

linéaire

Puissance tres inférieure a la puis- | implique une énergie de ’ordre de

sance critique 1mJ

TAB. 3.2 — Résumé des contraintes expérimentales imposées dans le cadre de cette étude

Pour rester proche des conditions d’endommagement en terme de fluence sans les at-
teindre et garder un maximum de signal, toutes ces contraintes imposent de travailler
avec un faisceau relativement focalisé, de rayon environ égal a une dizaine de microns
et dans une configuration ou I’épaisseur de 1’échantillon est de I'ordre de la longueur de
Rayleigh. Dans ces conditions la variation de transmission normalisée reste tres faible,
de l'ordre de 1%. 1l faut donc mettre en place la méthode de Z-scan avec le plus grand
soin, car dans ces conditions la méthode de Z-scan va étre tres sensible aux instabilités

du faisceau et a la diffusion par 1’échantillon, par exemple.

D’autre part, nous désirons effectuer une mesure absolue de I'indice de réfraction non-
linéaire. Tous les parametres expérimentaux, et tout particulierement les caractéristiques
spatio-temporelles du faisceau incident devront étre stables et caractérisées avec précision.
Ceci nécessite une bonne connaissance des lasers utilisées, une mise en forme adaptée du

faisceau incident, ainsi qu'une bonne connaissance du matériel de caractérisation.
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3.4 Principe de fonctionnement et caractéristiques

des lasers utilisés

3.4.1 Principe de base des lasers Nd :YAG a Q-switch

Le principe de déclenchement le plus largement utilisé pour obtenir des impulsions
laser de l'ordre de 1 a 100ns est connu sous le nom de Q-switch selon la terminologie
anglo-saxonne. Le principe du Q-switch est illustré a la figure 3.3. Initialement, des pertes
sont artificiellement introduites dans la cavité du laser alors que commence le pompage du
milieu amplificateur. Ainsi, le laser n’oscille pas, permettant a 'inversion de population
d’atteindre un niveau tres élevé. Brutalement, le niveau des pertes est alors basculé pour
atteindre le niveau normal des pertes dans la cavité. Le processus d’oscillation peut alors
commencer. Les photons émis commencent a faire quelques aller-retour dans le milieu
amplificateur, déclenchant 1’émission stimulée d’autres photons et faisant ainsi revenir
brutalement la population excitée a son état initial. Il en résulte I’émission d’une impulsion
laser de durée pouvant varier de quelques dizaines a quelques centaines de nanosecondes
et de puissance extréemement élevée, pouvant atteindre plusieurs centaines de megawatts.
Des détails sur le fonctionnement de tels lasers sont disponibles a 'annexe C, comme par

exemple, la présentation plus précise du comportement temporel des impulsions.

impulsion
laser

pertes

POMPAGE Q-switch

Fi1G. 3.3 — Principe d’obtention d’tmpulsions nanosecondes par @Q-switch

3.4.2 Caractéristiques générales des lasers utilisés

Deux lasers différents ont été utilisés dans cette étude. Ces deux lasers sont similaires,

de type Nd :YAG a Q-switch, pompés par lampes flash et fournissant des impulsions
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de l'ordre de quelques nanosecondes de largeur a une cadence maximale de 20 Hz. Ils
émettent tous les deux a une longueur d’onde de 1064 nm et sont tous les deux multi-
modes longitudinaux. Les principales caractéristiques de ces deux lasers sont résumées
dans le tableau 3.3.

Ces deux lasers possedent des caractéristiques équivalentes, mais pourtant ils ne vont
pas présenter les mémes intéréts pour la mise en place d’'un montage expérimental de

Z-scan. Quelques remarques méritent d’étre faites a ce sujet.

Fabriquant LASeER PHOTONICS | BIG SKY LASER TECHNOLOGIES
Energie maximum ~ 10mJ ~ H0m.J

Stabilité en énergie < +2% < +1%

Qualité de faisceau faiblement multimode fortement multimode
Durée d’impulsion 7, ~ 9ns ~ 3ns

Stabilité en dépointé bonne moyenne

TAB. 3.3 — Caractéristiques générales des lasers utilisés (données mesurées). La du-
rée d’impulsion est mesurée a ['oscilloscope avec une photodiode rapide et définie
comme /r1. = [ p(t)dt, ot p(t) représente le profil temporel normé. La stabilité en

énergie est estimée a l'aide de l’écart-type a pleine puissance et a 20 Hz

Le laser de chez LASER PHOTONICS, INC est équipé d'un filtrage spatial intra-cavité
qui lui confere une assez bonne qualité de faisceau. En revanche, ce filtrage élimine de
nombreux modes dans la cavité ce qui réduit considérablement son énergie. Sans filtrage,
ce laser peut fournir des impulsions de 200 m.J (donnée constructeur). Sa bonne qualité
de faisceau et son faible dépointé nous permettra une mise en forme de faisceau relative-
ment simple et stable. En revanche, sa faible énergie et sa grande largeur d’impulsion ne
permettra pas d’atteindre de tres grandes densités de puissance au point de focalisation,

ce qui nous obligera a travailler assez proche de la fluence d’endommagement du matériau.

Le faisceau issu du laser de chez B1G SKY LASER TECHNOLOGIES, INC possede une
symétrie cylindrique et une répartition de puissance radiale en sortie de laser quasiment
rectangulaire. Ce type de profil et la grande énergie en sortie de laser est souvent appré-
ciée pour des applications industrielles de gravure, de micro-percage ou de traitement de

surface. Dans notre cas, ce type de faisceau est plus délicat a mettre en forme et moins
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stable a cause du dépointé plus important et des modes transverses nombreux. En re-
vanche, il offre la possibilité de travailler avec des densités de puissances plus élevées, nous

permettant de nous éloigner un peu plus de la fluence d’endommagement du matériau.

En outre, ces deux lasers permettent de mesurer 'indice de réfraction non-linéaire
pour deux types de régimes tres proches, mais avec des largeurs d’impulsion différentes.
Ceci peut étre intéressant pour constater ou non ’éventuelle présence de mécanismes de

réponse temporelle plus lente, comme par exemple 1’électrostriction.

Le faisceau peut étre doublé en fréquence a ’aide d’un cristal de KTP. Nous pouvons
donc travailler aux longueurs d’ondes de 1064 nm et 532 nm. Du fait de la conversion dans
le second harmonique, 1’énergie maximum sera bien évidemment réduite. Par ailleurs, le
champ électrique généré dans le second harmonique varie comme le carré du champ in-
cident. La stabilité en énergie sera donc dégradée, théoriquement multipliée par deux
et la durée d’impulsion réduite, théoriquement d’un facteur v/2, dans le cas d’un profil

temporel gaussien.

Enfin, nous parlerons désormais du "laser faiblement multimode” pour désigner le laser
de chez LASER PHOTONICS, INC et du "laser fortement multimode” pour désigner celui
de chez B1G SKY LASER TECHNOLOGIES, INC, ceci afin de les différencier sur le plan de

la qualité spatiale de leur faisceau.

3.4.3 Qualité de faisceau : généralités et estimation
Généralités sur la qualité spatiale d’un faisceau laser

Pour caractériser spatialement un faisceau issu d’un laser et savoir si son évolution
spatiale peut étre décrite a I'aide du modele gaussien T'E'Myy, une méthode pratique et
trés répandue consiste a déterminer son facteur M2. Pour cela, il suffit de mesurer son
rayon réel wor & 1/€? au point de focalisation et la demi-divergence réelle 6z du faisceau.

Le facteur M? est alors défini par la relation :

A
Wor X 90R = Mz—
T

Pour un faisceau gaussien monomode transverse 1T'F My, le facteur M? est égal & 1.

Des que le faisceau contient des modes transverses d’ordre supérieur, il diverge plus vite
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pour un rayon a 1/e? égal. Le facteur M? est alors supérieur & 1. Ce facteur fournit
donc un critere pratique permettant de quantifier la qualité d’un faisceau laser. Dans de
nombreuses applications, un faisceau laser ayant un facteur M? < 1,1 est trés souvent

assimilé a un faisceau gaussien monomode transverse T'E M.

Pour mesurer le rayon & 1/e? et la divergence, la méthode la plus simple consiste a
déplacer une lame (ou une fente) dans le plan transversal du faisceau et a mesurer le
flux transmis apres la lame (ou la fente). Dans la plupart des cas, cette méthode suffit a
déterminer si le faisceau possede un qualité spatiale suffisante pour ’application désirée.
Si le facteur M? n’est pas trop élevé, il est possible d’utiliser les relations de propagation
du faisceau gaussien fondamental, corrigées du facteur M?, et ainsi, de pouvoir décrire
la propagation du faisceau avec une précision suffisante pour de nombreuses applica-
tions. Notons toutefois que ce type de mesure suppose que le faisceau possede une bonne
symétrie de révolution et lisse fortement d’éventuelles variations hautes fréquences par

convolution avec la fente d’entrée.

Cas du laser faiblement multimode

Dans ces conditions, la divergence du faisceau a été mesurée égale a 0,5 mrad (demi-
angle). Pour vérifier la qualité du faisceau, le facteur M? a été estimé inférieur a 1,5, &
partir de la mesure du rayon du faisceau a la sortie du laser et de sa divergence. Ce genre

de valeur est la plupart du temps suffisante pour de nombreuses applications.

Cependant, ce type d’analyse ne permet pas de connaitre 'allure et 1’évolution du
faisceau autour de son point de focalisation, c’est a dire dans la zone ou les interactions
non-linéaires seront significatives. Une observation plus précise du faisceau, a 1’aide d’une
caméra CCD a permis de déceler de I'astigmatisme, ainsi que la présence de modes trans-

verses détériorant la qualité du faisceau en champ proche (figure 3.4).

L’état de notre faisceau laser n’est pas assez satisfaisant pour mener une étude de
Z-scan correcte et facilement interprétable. En effet, la présence de hautes fréquences
spatiales dans le faisceau engendrent, pres du point de focalisation, des profils d’intensité
tres perturbés (du type de celui observé sur la figure 3.4 (a)), ce qui a tendance a détériorer

considérablement 1’allure des courbes de Z-scan.
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(b)

F1a. 3.4 — Faisceau issu du laser faiblement multimode. Champ proche (a) et a ~1m du

miroir de sortie (b)

Par ailleurs, I'astigmatisme du faisceau est treés génant : des études théoriques [104,
105] ont montré que I'astigmatisme du faisceau pouvait dégrader la forme, et plus par-
ticulierement la symétrie des courbes de Z-scan. Par ailleurs, les modeles analytiques
développés dans ces études ne sont valables que dans le cas d’échantillons fins devant la
longueur de Rayleigh du faisceau. L’influence de I'astigmatisme risque d’étre pire dans le
cas d’échantillons épais et une modélisation en deux dimensions est alors indispensable,
ce qui complique considérablement I'exploitation et la pertinence des résultats. Il est donc
indispensable d’effectuer un filtrage spatial ainsi qu’'une correction de ’astigmatisme du

faisceau laser incident.

Cas du laser fortement multimode

Le laser fortement multimode possede, quant a lui, un profil circulaire d’intensité
quasi-uniforme au niveau du miroir de sortie (figure 3.5 (a)). En champ lointain, ceci
correspond a une répartition spatiale de type "tache d’Airy”. Le pic central de cette tache
possede une bonne symétrie circulaire. Le constructeur indique que ce laser possede une
bonne qualité de faisceau en champ lointain, c’est a dire que le pic central peut étre
approximé par une gaussienne. Il est vrai que pour de nombreuses applications une telle
répartition en champ lointain est tout a fait satisfaisante et peut, en effet, étre approximée
par une gaussienne. En revanche, ce faisceau est composé d'un grand nombre de modes
transverses d’ordres élevés. Ceci peut étre observé clairement sur la figure 3.5 (b), qui
peut étre vue comme la transformée de Fourier de la répartition spatiale sur le miroir
de sortie du laser. Notons que, sur cette prise de vue, la caméra sature au niveau du pic
central. Ceci a été fait volontairement pour que 'on puisse distinguer les anneaux de la

tache d’Airy.
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Pour des applications ou la détermination absolue de la fluence du faisceau sur 1'axe
optique est nécessaire, il faut tenir compte de la perte d’énergie dans les pieds de la tache
d’Airy, sous peine de commettre des erreurs pouvant atteindre plus de 50%. Par ailleurs, ce
type de faisceau diverge bien plus vite qu’un faisceau gaussien et des répartitions spatiales
de type annelé sont observées des que l'on s’éloigne un peu du plan de focalisation.
Pour une utilisation en configuration de Z-scan, il est important d’avoir un faisceau de
répartition spatiale bien connue et bien controlée dans le plan de focalisation, mais aussi

de part et d’autre de celui-ci. La aussi, une mise en forme adaptée du faisceau va s’imposer.

(a) (b)

Fic. 3.5 — Faisceau issu du laser fortement multimode. Champ proche (a) et champ

lointain (b) dans le plan focal d’une lentille de focale 500 mm (en montage 2f)

3.5 Mise en forme et caractérisation du faisceau in-

cident

3.5.1 Filtrage spatial classique

Pour se débarrasser des hautes fréquences spatiales, il est courant d’utiliser un filtrage
spatial classique constitué d’un ensemble de deux lentilles positionnées en montage afocal
et d’une ouverture circulaire placée au point focal intermédiaire. Dans le cas d’un fais-
ceau de forte puissance (ici ~ 700 kW), une faible focalisation, par exemple sur une zone
de 0,5mm de diameétre, engendre des maxima de puissance d’environ 700 MWW /cm? et

une fluence sur 'axe optique de 10 .J/ecm?. Ces fortes valeurs compliquent fortement la
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mise en place d’un filtrage spatial classique, nécessitant alors des lentilles de tres grande
focale, une ouverture tres résistante au flux et un filtrage sous-vide pour éviter I’endom-
magement de poussieres au voisinage de l'ouverture. En outre, le choix de 'ouverture de
filtrage doit étre choisie avec précision en fonction de la focalisation adoptée pour filtrer

correctement sans introduire de diffraction.

D’autre part, ce type de filtrage ne résout pas le probleme de 'astigmatisme. Dans
le cas d'un fort astigmatisme, il est possible d’utiliser des lentilles cylindriques, comme
pour corriger les faisceaux issus de diodes laser. Dans le cas d’une faible correction, il est

également possible d’utiliser un miroir sphérique hors d’axe [106].

L’association d’un filtrage spatial classique et d’un dispositif de correction de 1’astig-
matisme complique I’alignement de ce type de montage. Par ailleurs, une telle mise en
forme de faisceau doit étre entierement repensée et répétée pour un travail dans le second
harmonique. Or, nous souhaiterions mettre en place un montage facilement adaptable

lors du passage a 2w.

3.5.2 Mise en forme particuliere

Lorsqu’une bonne qualité de faisceau est indispensable et qu’il est trop difficile d’avoir
un faisceau parfaitement gaussien, on préfere souvent travailler avec un faisceau non-
gaussien, mais de profil connu et bien défini. Dans beaucoup de cas, un faisceau de type
"top-hat”, c’est a dire un faisceau a profil radial rectangulaire peut étre utilisé. 11 est
également possible de faire légerement diffracter le faisceau laser incident pour former
une tache d’Airy en champ lointain. En tronquant cette tache au niveau de sa premiere
annulation, on obtient un faisceau filtré spatialement et dont I'allure est plus proche de
celle d'un faisceau gaussien que dans le cas de faisceau de type "top-hat”. La mise en

forme de ce type de faisceau est illustrée a la figure 3.6.

Ces deux méthodes ont pour avantage majeur de former des faisceaux possédant une
tres bonne symétrie de révolution. Dans les deux cas, les hautes fréquences spatiales du
faisceau laser initial sont partiellement éliminées. En revanche, ces méthodes réduisent

considérablement la puissance maximale du faisceau.
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F1G. 3.6 — Mise en forme de faisceau de type “top-hat” (a) et de type "Airy tronqué” (b)

Des études de la méthode de Z-scan ont été réalisées a 'aide de tels faisceaux [62, 63].
Dans ces études, le cas d’échantillons fins a une nouvelle fois été considéré afin de déve-
lopper un modele analytique simple, proche du modele de Sheik-Bahae, mais avec une
répartition d’intensité différente au point de focalisation. D’apres ces deux études, la sen-
sibilité de la méthode de Z-scan (AT'/A¢y) serait multipliée par 2,5 dans le cas "top-hat”
et par 1,5 dans le cas "Airy tronqué”. Comme on pouvait s’en douter, le comportement
du signal de Z-scan est donc particulierement sensible au profil spatial du faisceau uti-
lisé. Par ailleurs, notons que d’un point de vue expérimental et numérique, I'utilisation
de faisceau de type "top-hat” est plus délicate. En effet, d'un point de vue expérimental
ce type de mise en forme est plus difficile a mettre en place et introduit de tres hautes
fréquences spatiales qui rendent la simulation numérique plus difficile. Notons d’ores et
déja que dans le cas d’échantillon épais, la modélisation risque d’étre encore plus délicate
puisqu’il est alors nécessaire de bien connaitre non seulement le profil spatial radial du

faisceau au point de focalisation, mais aussi son évolution de part et d’autre de ce dernier.

Toutes ces considérations nous orientent vers une mise en forme de type "tache d’Airy
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tronquée”. Cette méthode possede de nombreux intéréts par rapport a un filtrage clas-
sique. Sa mise en place est simple et nécessite peu de matériel, aucune focalisation n’inter-
vient, la symétrie circulaire du faisceau est quasi-parfaite et enfin, lors de la conversion de
fréquence dans le second harmonique, il faudra seulement réadapter le second diaphragme
au nouveau diametre du pic central de la tache d’Airy. En contrepartie, un tel filtrage ré-
duit fortement la puissance du faisceau incident. De plus, la propagation d’un tel faisceau

ne peut plus étre décrite par le modele gaussien, ce qui nécessite une simulation adaptée.

3.5.3 Mise en forme et caractérisation du faisceau issu du laser

faiblement multimode
Mise en forme

A partir de I'image du faisceau obtenue a 1 m de la sortie du laser (figure 3.4 (b)), la

répartition d’amplitude avant le premier diaphragme a pu étre représentée a la figure 3.7.
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F1G. 3.7 — Module de l’amplitude avant (|Uy(r)|) et apres (|Ur(r)|) le premier diaphragme

a lw

La symétrie circulaire du premier diaphragme a été controlée et son rayon mesuré au
microscope. Le rayon vaut ainsi a; ~ 0,27 mm. En rapprochant cette mesure de celle du
profil spatial du faisceau a cet endroit, I’'approximation d’'une amplitude constante avant
le diaphragme semble justifiée. Par ailleurs, le dépointé du laser est ici particulierement
faible, pour ainsi dire quasiment négligeable. Ceci a pu étre constaté en remarquant que

les fluctuations d’énergie avant et apres le diaphragme sont du méme ordre.
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La mise en forme du faisceau incident dans ce cas est représentée schématiquement a
la figure 3.8. Apres le premier diaphragme, le faisceau diffracte sur une distance d’approxi-
mativement 1m formant une tache d’Airy possédant une trés bonne symétrie circulaire
et des annulations bien marquées. Le diametre de la tache centrale est de 5,5mm a lw
et 2,8mm a 2w. Le faisceau est ensuite focalisé a 1’aide d’une lentille de distance focale

égale a 100 mm.

= -

laser |

Fi1G. 3.8 — Mise en forme du faisceau incident dans le cas du laser faiblement multimode

Caractérisation

Expérimentalement, un facteur M? de 1,3 & 1,4 a été mesuré dans le cas de notre
faisceau incident de type ”Airy tronqué”. Ceci signifie que son comportement spatial est
assez proche de celui d'un faisceau gaussien. Ce genre de faisceau contient donc tres peu
de modes transverses, ce qui simplifiera la modélisation. Il n’est pas rare que pour des
lasers impulsionnels de type Nd :YAG & Q-switch, des facteurs M? de 'ordre de 10 soient
atteints si un filtrage spatial intra-cavité n’est pas mis en place. C’est souvent le cas si
I’on désire privilégier avant tout la puissance du laser. Dans notre cas, le faisceau incident
possede donc une qualité spatiale relativement bonne. En revanche, pour de telles valeurs
de M?, il est évident que les relations qui permettent de décrire la propagation d'un fais-
ceau gaussien T'F My, ne seront pas valables, méme corrigées du facteur M?, comme nous

le verrons plus tard.
Afin de mesurer le profil réel du faisceau incident plus finement, il est nécessaire de se

munir d’un systeme d’imagerie adapté. Dans ce but, le dispositif expérimental choisi com-

prend une caméra CCD, une bague allonge et un objectif. Il est ainsi possible de vérifier
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la symétrie circulaire du faisceau et de mesurer la répartition spatiale d’énergie du fais-

ceau dans la zone ou 'intensité est élevée et ou 'interaction non-linéaire sera significative.

Le dispositif d’'imagerie a été étalonné a ’aide d’une mire graduée par pas de 10 um.
Ainsi, le dispositif complet permet d’avoir une résolution sur la caméra de 0,7 um par
pixel. Le faisceau posseéde par ailleurs un diametre a 1/e? minimal d’environ 30 um et
sera donc correctement échantillonné. A 'aide de ce dispositif expérimental, il est possible
d’observer 1’évolution du profil spatial du faisceau le long de ’axe optique dans la zone

de focalisation (figure 3.9).

F1a. 3.9 — Evolution du profil spatial le long de l’axe optique a 1w (profils expérimentaux

recalés a 1 pour r =0)

Pour mesurer le profil du faisceau a plusieurs positions longitudinales autour de la zone
de focalisation, I’acquisition d'une vingtaine d’images est réalisée tous les 200 ou 250 um.
Chaque image obtenue est corrigée du bruit de fond électronique et de la lumiere diffusée
par les éléments du montage, et recentrée par rapport a son barycentre, puis divisée par la
somme des niveaux de gris de tous ses pixels. Ainsi, I'intégrale bidimensionnelle de toutes
les images est identique. Cette intégrale bidimensionnelle est proportionnelle a 1’énergie
totale véhiculée par chaque impulsion. Il est en effet plus logique d’étudier le profil du
faisceau en fonction de z a énergie totale constante : ceci permettra notamment de tracer

I’évolution de la fluence du faisceau sur ’axe optique en fonction de z.
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D’autre part, en utilisant directement les images recalées par rapport a la somme
des niveaux de gris de tous les pixels, il est possible de tracer I’évolution des maxima

d’intensité le long de I’axe optique (figure 3.10).
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F1G. 3.10 — Evolution des mazima dintensité le long de ['aze optique a 1064 nm et 532nm

Ces courbes sont particulierement intéressantes quantitativement puisqu’elles four-
nissent une valeur précise de la profondeur de champ du faisceau réel (défini comme la
largeur & mi-hauteur des courbes précédentes). Dans le cas d’un faisceau gaussien, cette
valeur vaut deux fois la longueur de Rayleigh du faisceau. Pour un faisceau gaussien de
méme rayon (ici ~ 15 um & 1/e?), cette largeur & mi-hauteur vaut théoriquement 1,3 mm
a 1064 nm et 2,6 mm a 532 nm, soit 1égerement inférieure a ce qui est observé réellement,
bien qu’un faisceau de type "Airy tronqué” diverge plus vite qu'un faisceau gaussien. Ces
deux types de faisceau n’ont pas le méme comportement en champ proche. Ceci sera
étudié plus en détails ultérieurement car cette différence de comportement influence tres
fortement l'allure des courbes de transmission normalisée et peut conduire a d’impor-

tantes erreurs si le modele gaussien est conservé.

Nous verrons par ailleurs que les simulations numériques du faisceau incident sont
en parfait accord avec ce qui a été mesuré expérimentalement. En outre, une parfaite
répétabilité de l'allure spatiale du faisceau a pu étre constatée caractérisation apres ca-

ractérisation.
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3.5.4 Mise en forme et caractérisation du faisceau issu du laser

fortement multimode
Mise en forme

Dans le cas du laser fortement multimode, il a été tout d’abord constaté que le faisceau
reste quasi-rectangulaire et tres perturbé (voir image 3.5 (a)) sur une distance supérieure
a 1,5m, c’est a dire dans la zone ou, pratiquement, le premier diaphragme était placé
précédemment. Le profil perturbé du faisceau a cet endroit et le fort dépointé engendrent
d’énormes fluctuations d’énergie apres le diaphragme, parfois supérieures a +20% ! Ceci

n’est pas acceptable pour mener des études de Z-scan correctes.

A C

F1G. 3.11 — Mise en forme du faisceau incident dans le cas du laser fortement multimode

Pour mettre en forme le faisceau issu du laser fortement multimode, nous allons donc
procéder légerement différemment en utilisant le fait que le faisceau en champ proche
possede un profil quasi-rectangulaire. En effet, en utilisant une lentille de grande fo-
cale disposée en montage 2f a la sortie du laser, on forme dans son plan focal image,
une répartition d’amplitude proportionnelle a la transformée de Fourier de la répartition
d’amplitude a la sortie du laser, c’est a dire une tache d’Airy (voir figure 3.11). Celle-ci
est ensuite agrandie a ’aide d’un montage approprié pour obtenir enfin une tache d’Airy

suffisamment grande pour étre tronquée avec précision par le deuxieme diaphragme.

Malgré un léger astigmatisme résiduel et un peu de dépointé sur le deuxieme dia-

phragme, il est ainsi possible d’obtenir un faisceau correct, possédant un comportement
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tres proche de celui d'un faisceau de type "tache d’Airy tronquée”. Contrairement a la
méthode précédente, ’énergie disponible apres le second diaphragme est beaucoup plus
élevée. Cette méthode de filtrage permet en effet de réduire fortement le nombre de modes
transverses du faisceau sans pour autant perdre inutilement de 1’énergie (théoriquement
pas plus que l'énergie contenue dans les modes éliminés). Ceci n’était pas le cas avec

I’autre méthode ol une grande quantité d’énergie est stoppée par le premier diaphragme.

Dans le cas d’un laser de profil spatial radialement quasi-rectangulaire, cette fagon de
procéder est donc particulierement intéressante, car elle permet de débarrasser le faisceau
d’un grand nombre de modes de fréquences spatiales élevées et d’obtenir un faisceau de

profil spatial connu et bien controlé sans trop réduire la puissance du faisceau incident.

Caractérisation

De la méme facon, le faisceau ainsi mis en forme a été caractérisé apres 'objectif de
focale 100 mm. Quelques images du faisceau autour du point de focalisation permettent
de constater le léger astigmatisme résiduel (figure 3.12). Mis & part cette légere aberra-
tion, la figure 3.12 permet de constater que la qualité du faisceau aux alentours de son

point de focalisation est assez bonne.

Par ailleurs, tout comme dans le cas du laser faiblement multimode, I’évolution des
maxima d’intensité a été représentée a la figure 3.13 a 1064 nm et 532nm. Le profil
a b32nm semble un peu plus perturbé et il ne sera pas toujours tres évident de simuler
correctement ce type d’évolution. Notons que dans le cas de ce laser, I’évolution du profil
spatial n’est pas parfaitement répétable. Les dérives du laser fortement multimode nous
obligent a réaligner légerement le faisceau avant chaque mesure. L’évolution du faisceau
doit donc étre controlée pour chaque mesure et les parametres de simulation doivent
étre retouchés a chaque fois pour simuler au mieux 1’évolution du faisceau incident. La
figure 3.13 représente ici deux mesures effectuées I'une apres 'autre avec et sans cristal

doubleur.
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F1G. 3.12 — Allure du faisceau incident de part et d’autre du point de focalisation (images

obtenues a 532nm, ot la mise en forme est plus délicate)
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F1G. 3.13 — Evolution des mazxima d’intensité le long de ['aze optique a 1064 nm et 532nm
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3.6 Mise en place expérimentale et caractérisation

3.6.1 Energie et stabilité en énergie
Mesure de I’énergie

La mesure de I’énergie totale de chaque impulsion est réalisée a l'aide d’un pyro-
metre particulierement adapté a des mesures absolues de faibles énergies a 1064 nm. Les

principales caractéristiques de ce pyrometre sont résumées dans le tableau 3.4.

Energie minimum mesurable .............. 2uJ

Calibres ...... ... i 20 a 10mJ
Bruit sur le plus faible calibre ............. 0,3 uJ
Précision sur I’étalonnage a 1064nm ...... +3%

Erreur additionnelle dans le visible ........ +4%

TAB. 3.4 — Caractéristiques générales du pyrometre (données constructeur)

Cas du laser faiblement multimode

A Taide de cet appareil, I'énergie totale moyenne des impulsions est mesurée apres
la lentille de la voie signal. Aucune dérive supérieure a 1% n’a été constatée sur 1'étude
de plusieurs milliers d’impulsions consécutives. Le tableau 3.5 résume les caractéristiques
énergétiques du faisceau incident. Le laser est toujours utilisé a pleine puissance pour
éviter de changer les conditions de pompage du milieu amplificateur et ainsi changer la

largeur des impulsions nanosecondes.

longueur d’onde | énergie moyenne | fluctuations (écart-type) | erreur d’étalonnage
1064 nm 740 pJ +10 pJ +3%
532nm 290 puJ +11pJ +7%

TAB. 3.5 — Caractéristiques énergétiques du faisceau incident (étude sur ~ 2000 impul-

sions)

Du fait du filtrage spatial adopté, I’énergie maximale est donc fortement réduite pour
maintenant atteindre une valeur de 'ordre de 1 mJ a 1064 nm. Par ailleurs, la dispersion

en énergie des impulsions nanosecondes du laser est représentée a la figure 3.14.
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F1G. 3.14 — Dispersion en énergie a lw (1064nm) et 2w (532nm)

L’énergie des impulsions est stable a +1,5% pres en écart-type a lw et £4,5% a 2w.
La conversion de fréquence dans le second harmonique est un phénomene quadratique qui,
par conséquent, a tendance a multiplier par deux les fluctuations en énergie du faisceau.
Ce phénomene est encore pire en pratique car la stabilité du phénomene de conversion
de fréquence est également liée a la stabilité d’autres parametres, comme la polarisation,

par exemple.

Ces fluctuations vont limiter le signal minimum qui pourra étre détecté en terme de

variation de transmission normalisée.

Cas du laser fortement multimode

Le filtrage spatial adopté dans le cas du laser fortement multimode permet d’avoir
acces a une énergie beaucoup plus forte. Il est possible d’accéder a des énergies de I'ordre
de 10mJ a lw. En pratique, nous n’utiliserons que des énergies de 'ordre du millijoule,
d’une part pour rester éloigné de la puissance critique et d’autre part pour ménager cer-

tains éléments du montage et éviter tout endommagement.

L’étude de la stabilité en énergie du laser fortement multimode mis en forme a per-
mis de constater qu’il est préférable de travailler a pleine puissance, non seulement pour
conserver une largeur d’impulsion toujours identique et la plus faible possible, mais éga-
lement parce que le laser est beaucoup moins stable pour une puissance de pompage
intermédiaire, notamment en terme de dépointé. La figure 3.15 représente la dispersion

en énergie des impulsions lorsque les lampes flash sont alimentées a mi-puissance.
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F1G. 3.15 — Dispersion en énergie a 1w et évolution de [’énergie des impulsions en fonction

du temps (a 15 Hz). Le laser est utilisé a mi-puissance.

A premiere vue, il est clair que ce laser fluctue beaucoup plus que le laser faiblement
multimode. Par ailleurs, ce laser semble adopter un comportement bi-stable. Son énergie
oscille entre deux valeurs sur des plages d’une, voire plusieurs centaines d’impulsions,
c’est a dire sur des durées de 5 a 10s. Ce type de comportement est assez génant, mais

son amplitude ne dépasse pas £2% en écart-type.
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F1G. 3.16 — Dispersion en énergie a lw et évolution de l’énergie des impulsions en fonction

du temps (a 10Hz). Le laser est utilisé a la puissance mazimum.

A pleine puissance et a 10H z, ce phénomene est légerement réduit, mais il subsiste

encore quelques décalages momentanés de 1'énergie (figure 3.16). Enfin, a 532 nm, ce phé-
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nomene disparait completement car il est noyé dans les fluctuations globales accentuées

par la conversion de fréquence (figure 3.17).
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F1G. 3.17 — Dispersion en énergie a 2w et évolution de [’énergie des impulsions en fonction

du temps (a 10Hz). Le laser est utilisé a la puissance maximum

Il sera tout de méme préférable de travailler & pleine puissance et il est donc néces-
saire d’utiliser des densités pour réduire I’énergie du faisceau, ainsi qu'une lame A /2 suivie

d’un polariseur pour pouvoir encore réduire et ajuster avec précision 1’énergie du faisceau.

Dans ces conditions, I’énergie des impulsions fluctue de 1, 5% en écart-type a 1064 nm
et de £5% a 532 nm.
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3.6.2 Montage expérimental

A la lumiere des considérations précédentes, le banc de métrologie automatisé de 1'in-

dice de réfraction non-linéaire que nous avons développé a I'Institut Fresnel, est représenté
a la figure 3.18.

D2
FIR P D1
Laser N ]
Nd:YAG Q-switched p— ;
A2 —
20
( Pyro.

DR

o Mo LS

+z

¢ PDR

OscC.

Fi1G. 3.18 — FIR : filtre coupe visible, \/2 : lame demi-onde a 1064nm, P : polariseur,
2w : cristal de KTP et filtre coupe IR (pour les mesures a 2w ), D1, D2 : diaphragmes pour
filtrage spatial, Pr. : prisme, LP1, LP2, LP3 : lames prismatiques, Pyro. : pyrométre, LR,
LS : lentilles (f' = 100 mm) sur support X-Y a vis micrométriques, MA : miroir amovible
pour ’étude du faisceau, CAM. : camera CCD et objectif sur platine de translation, PT :
platine de translation motorisée commandée par PC, Ech. : échantillon mobile, DR, DS :
photodiodes de la voie de référence et de la voie signal, PDR : photodiode rapide pour la

mesure du profil temporel, OSC. : oscilloscope, PC : ordinateur
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Notre montage expérimental est constitué d’un des deux lasers Nd :YAG a Q-switch
qui ont été décrits précédemment. Le faisceau issu de ce laser traverse un filtre ne laissant
passer que la lumiere infrarouge, afin d’éliminer la lumiere issue des lampes flash. Le
faisceau traverse ensuite une lame demi-onde et un polariseur de type Glan-Thompson
possédant une haute tenue au flux et permettant un taux d’extinction tres élevé, ce qui est
tres appréciable pour mettre en forme un faisceau parfaitement polarisé rectilignement.
Rappelons, en effet, que la polarisation a une influence sur le comportement non-linéaire
de I’échantillon. Le polariseur permet d’imposer la polarisation du laser, qui est choisie
dans un plan perpendiculaire au plan de la figure 3.18. Ainsi, les réflexions sur les diffé-
rentes éléments du montage se feront en polarisation s (champ électrique perpendiculaire
au plan d’incidence). La lame demi-onde permet alors de pivoter la polarisation du laser
et ainsi régler la puissance du faisceau, sans changer la polarisation. Un cristal de KTP
peut étre placé dans le faisceau a ce stade, afin de convertir une partie de la puissance du
faisceau dans le second harmonique. Un filtre permettant de couper 'infrarouge est alors

utilisé pour éliminer la lumiere incidente du laser dans le premier harmonique.

Le faisceau est ensuite mis en forme comme il a été expliqué plus haut. Seul le cas de
la mise en forme du laser faiblement multimode a été représenté a la figure 3.18. Cette
mise en forme, de type "tache d’Airy tronquée” est réalisée a I’aide de deux diaphragmes
D1 et D2. Le faisceau est ensuite renvoyé a 90° a l’aide d'un prisme en réflexion totale.
Cette solution a été choisie car elle présente une meilleure tenue au flux que la solution

précédemment mise en place, utilisant un miroir en argent protégé.

Une premiere lame prismatique LP1 effectue un premier renvoi de faisceau sur un py-
rometre qui permet de mesurer 1’énergie des impulsions pendant chaque expérience. Une
seconde lame prismatique LP2 permet de compenser la déflexion du faisceau induite par
la premiere lame et constitue un second renvoi qui permet de mettre en place la voie de

référence.

Les deux voies (signal et référence) sont ensuite mises en place en utilisant deux len-
tilles de silice identiques LR et LS. Ces lentilles sont placés sur des supports réglables en X
et en Y par des vis micrométriques, afin de permettre un réglage tres fin de I'alignement
des faisceaux référence et signal et permettre une maximisation de la corrélation entre

les voies signal et référence. Les deux voies sont, en outre, dotées de deux diaphragmes
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disposés en champ lointain et centrés sur 'axe optique du faisceau. Deux photodiodes
au silicium identiques sont disposées derriere ces diaphragmes. Le faible diametre de la
cellule en silicium de ces photodiodes permet d’avoir un temps de réponse assez rapide
(~ 3ns). Ces photodiodes sont reliés a un oscilloscope numérique de grande bande pas-
sante (500 M Hz). Le signal qui est mesuré et transmis au programme d’acquisition du
PC correspond a l'aire des impulsions mesurée a 1’oscilloscope. Ce signal est donc pro-

portionnel a I’énergie transmise par les diaphragmes.

Un miroir amovible permet un renvoi du faisceau vers notre systeme d’imagerie du
faisceau, constitué d’un objectif, d'une bague allonge et d'une caméra CCD installée sur
une platine de translation micrometrique. Ainsi, nous pouvons étudier le profil spatial du

faisceau avec une bonne résolution en 7Z autour du point de focalisation.

L’échantillon est placé sur une platine de translation équipée d’un moteur pas-a-pas
permettant d’avoir une résolution de 10 um par pas en Z. Cette platine permet un dé-
placement de I’échantillon sur une étendue totale de 50 mm. Le moteur de la platine est
commandé par le PC et l'oscilloscope numérique est relié, par un port IEEE au PC. Ainsi,

I’acquisition des courbes de transmission normalisée est entierement automatisée.

Une troisieme lame prismatique LP3 est placée apres 1’échantillon pour renvoyer le
faisceau sur le diaphragme et la photodiode de la voie signal. Enfin, une photodiode ra-
pide, de bande passante égale a 25 GH z est placée dans le faisceau de la voie de signal,

afin d’étudier également le profil temporel des impulsions in-situ.

La grande originalité de ce banc de mesure est qu’il a été congu en poursuivant simul-

tanément les buts suivants :

1. mettre en forme un faisceau incident filtré spatialement, stable et de bonne symétrie

circulaire en régime nanoseconde
2. ne surtout pas dégrader la qualité du faisceau apres mise en forme
3. mesurer de faibles variations de transmission normalisée

4. permettre une caractérisation in-situ simple des parametres du faisceau incident

(énergie, profil spatial radial et longitudinal et profil temporel)
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Pour répondre aux contraintes imposées par le premier point, nous avons opté pour

la mise en forme de type "tache d’Airy tronquée”, déja largement explicitée précédemment.

Pour répondre aux contraintes posées par le deuxieme point, nous avons tenté de
limiter le plus possible la quantité d’optiques traversées par le faisceau et, partout ou
cela était nécessaire, des lames prismatiques ont été utilisées pour éviter tout probleme
d’interférence. Les interférences induites lors des renvois pourraient avoir un effet catas-
trophique sur le phénomene d’autofocalisation. En effet, si le faisceau est modulé par des
franges d’interférences paralleles, cette modulation, aussi légere soit-elle, peut tres bien
s’accentuer au cours de la propagation en milieu non-linéaire (autofocalisation a petite
échelle) et perturber I'interprétation des courbes de transmission normalisée. Notons que
la lame prismatique LP1 est introduite juste avant LP2 afin de compenser la déflexion du

faisceau et éviter d’introduire de I’astigmatisme.

Le probleme posé par le troisieme point a été résolu en choisissant une configuration
expérimentale qui permet d’avoir deux voies de mesure bien corrélés, grace notamment
a l'introduction d’une troisieme lame prismatique LP3 pour rétablir le méme niveau de
signal sur les deux voies sans utiliser de densités supplémentaires et pour que les dérives
angulaires du faisceau provoquent la méme dérive de signal sur les deux détecteurs. Ceci
sera particulierement important dans le cas du laser fortement multimode qui a tendance
a beaucoup se dépointer. Si les deux voies ne subissent pas le méme nombre de réflexions,
le dépointé angulaire du faisceau n’aura pas le méme effet sur les deux voies de mesure.
Il faut également noter, que seule une telle configuration, composée de deux voies de
mesure identiques, une avec, et I’autre sans échantillon permet de mesurer exactement la
transmission normalisée telle qu’elle est définie et simulée. Cette configuration permet, en
outre, de se débarrasser efficacement des fluctuations du faisceau. C’est une des raisons
pour lesquelles notre montage permet une mesure aussi sensible de l'indice de réfraction
non-linéaire. En outre, un grand soin a été apporté a égaliser les longueurs des deux voies

de mesure et leur distance par rapport a la lame prismatique LP2.

Enfin, les éléments nécessaires a la caractérisation du faisceau (quatrieme point) sont
placés de telle sorte qu’ils permettent une mesure in-situ des parametres spatio-temporels

du faisceau. Les appareils de mesure utilisés seront présentés plus loin.
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3.6.3 Signal a vide et corrélation des voies de mesure

Une étape importante et particulierement délicate concerne le réglage de la corrélation
entre les signaux fournis par les deux voies de mesure. Les fluctuations en énergie du fais-
ceau sont une premiere source de fluctuation du signal mesuré par les photodiodes, mais
ce n’est pas la seule puisqu’'une infime partie du faisceau est prélevée par les diaphragmes
des deux voies. Les sources de fluctuation du signal mesuré peuvent donc étre multiples.
En particulier, expérimentalement, il a été remarqué que le dépointé angulaire du faisceau
est un des effets les plus importants sur la fluctuation de I'énergie transmise par les dia-
phragmes. Par ailleurs, ce dépointé est a ’origine de fluctuations encore plus importantes
si le faisceau possede des variations spatiales hautes fréquences. C’est le cas ici, le mou-
vement de poussieres dans le faisceau ou sur les éléments du montage engendre quelques
figures de diffraction et un peu de speckle. Dans ces conditions, si le diaphragme ou la
taille des détecteurs est de I'ordre de grandeur de ces fluctuations hautes fréquences, les
fluctuations de I’énergie transmise par le diaphragme peuvent devenir tres importantes.
Des fluctuations tres peu corrélées de I'ordre de +10% ont été constatées dans ces condi-

tions sur les deux voies, rendant 1'utilisation d’une voie de référence parfaitement inutile.

voie de référence - voie de signal - rapport
15
71 ECART-TYPE
1'4__ référence..... 2,8%
1.3 signal........ 7,9%

124 rapport....... 8,7%

Transmission normalisée

05 . , . , . , . , .
0 20 40 60 80 100

point de mesure

Fic. 3.19 — Niveaux de signal normalisé a vide, obtenus sur les voies signal et référence
pour 100 impulsions consécutives (voie de référence bien alignée, voie de signal légerement

déréglée)
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Pour résoudre ce probleme, des diaphragmes d’environ 3 mm de diametre sont utili-
sés pour intégrer les fluctuations hautes fréquences du faisceau sur l'axe optique et un
diffuseur est placé juste devant les détecteurs pour détruire la cohérence du faisceau
et illuminer les photodiodes avec une répartition lumineuse uniforme, proportionnelle a
I’énergie totale transmise par le diaphragme. Dans ces conditions, seul le dépointé conti-
nue a induire des fluctuations. Au mieux, lorsque les diaphragmes sont bien centrés par
rapport au faisceau, des fluctuations d’environ +3 a 4% en écart-type sont observées sur
les deux voies de mesure qui sont, par ailleurs bien corrélées. Lorsqu’'un des deux dia-
phragme est un peu déréglé, 'amplitude de ces fluctuations est accrue et la corrélation
n’est plus suffisante, induisant méme de plus fortes fluctuations sur le rapport (voir fi-
gure 3.19).

Pour obtenir une bonne corrélation, les deux voies sont réglées grossierement de ma-
niere a centrer correctement le faisceau sur les diaphragmes. Le signal sur les deux voies
est ensuite maximisé. Enfin, de fines retouches sont nécessaires tant que les voies ne
sont pas parfaitement corrélées. Le signal a vide (sans échantillon) est alors mesuré. La
figure 3.20 représente le signal a vide obtenu pour 300 impulsions consécutives. La fluc-
tuation des deux signaux est d’environ +3% autour de leur valeur moyenne, mais les deux

voies semblent bien corrélées a premiere vue.

] —o— voie de signal —e— voie de référence

transmission normalisée

09047
0 50 100 150 200 260 270 280 290 300

point de mesure

Fi1G. 3.20 — Niveauz de signal normalisé a vide, obtenus sur les voies signal et référence

pour 300 impulsions consécutives
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La dispersion de signal sur les deux voies de mesure et sur le rapport des deux signaux

est représentée a la figure 3.21.

Il voie de signal
[_] voie de référence

v rapport

200

150

100 +

nombre de points

50

0 - i
0,9 09 097 098 0,99 1,00 1,01 1,02 1,03 1,04 1,05
transmission normalisée

Fiac. 3.21 — Dispersion du signal des voies de mesure et du rapport autour de leur valeur

moyenne

La voie de référence permet donc de réduire considérablement le bruit multiplicatif
inhérent a la méthode de Z-scan. Ceci a été possible en utilisant deux voies parfaitement
identiques. Dans ces conditions, le rapport de signal entre les deux voies de mesure nous
permet de réduire les fluctuations du signal a vide a £0,5%. Ainsi, en effectuant par
ailleurs des moyennes sur 100 points pour chaque position longitudinale de 1’échantillon,
il est possible de réduire encore le bruit & une valeur de +0, 05%. En pratique, nous serons
méme tres souvent au dessous de cette valeur. Avec une variation de transmission norma-
lisée de &1, 5%, par exemple, une précision de I'ordre de 3% sur la détermination de AT
peut étre envisagée. Ceci correspond alors a une précision sur la variation de chemin op-
tique dans ’échantillon de A/3000, soit une amélioration de sensibilité d’un rapport 10

par rapport a I’étude de Sheik-Bahae.

Cette sensibilité particulierement bonne a été rendue possible par la mise en place d'un
montage particulierement soigné, équipé de deux voies de mesure parfaitement corrélées
et doté d’une mise en forme du faisceau incident particulierement stable. Ce banc de
mesure va donc nous permettre de mesurer des indices de réfraction aussi faibles que

celui de la silice, soit I'un des plus faibles indices de réfraction non-linéaire.
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3.6.4 Etude des caractéristiques temporelles du faisceau inci-

dent

Avec des largeurs d’impulsion de 1'ordre de la dizaine de nanosecondes, il est encore
possible d’utiliser des photodétecteurs suffisamment rapides, contrairement aux impul-
sions picosecondes et femtosecondes qui nécessitent une mesure de profil temporel par

corrélation d’impulsions.

Dispositif de mesure

Une photodiode en InGaAs de 25 um de diametre et de 25 GHz de bande passante
nous permet d’étudier le profil temporel des impulsions. Cette photodiode présente une
réponse impulsionnelle de 17 ps & mi-hauteur (voir figure 3.22). Un cablage approprié pour
ce genre d’application haute-fréquence est utilisé et relié a un oscilloscope de 500 M H z

de bande passante.

6émvV/div
—
&

20ps/div

F1ac. 3.22 — Réponse de la photodiode a une impulsion de 1ps a 532nm

Source : http://www.newfocus.com

Dans ces conditions, le profil temporel des impulsions laser peut étre controlé avec
précision. Nous verrons plus tard quelle est I'information pertinente qu’il faut tirer de ces

mesures de profil temporel dans le cas d’une étude de Z-scan.

Cas du laser faiblement monomode

Dans ces conditions, le profil temporel observé est représenté a la figure 3.23 pour

deux impulsions consécutives, obtenues sur I’axe optique, apres mise en forme spatiale du
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faisceau.
0.08 4 —— impulsion n°1 0.012
0,07 —— impulsion n°2 —— FFT (amplitude) impulsion n°1
0.010 4 —— FFT (amplitude) impulsion n°2
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F1G. 3.23 — Ezemples de profil temporel observés a lw (a4 gauche) et leur transformée de

Fourier (a droite)

Le profil perturbé des impulsions provient d’interférences entre les différents modes
longitudinaux de la cavité laser. L’observation dans I’espace de Fourier permet de voir les
différents modes longitudinaux de la cavité sont distants fréquentiellement de 0,2 GH z,

ce qui correspond a une longueur de cavité de 75 cm.

L’oscilloscope limite, par sa bande passante de 500 M H z la résolution de notre sys-
teme d’acquisition. Il permet cependant théoriquement de résoudre correctement les os-
cillations entre deux modes longitudinaux, distants de 200 M H z, voire les oscillations
provoquées par les interférences avec le mode suivant. Nous tenterons, dans le chapitre

dédié a 'exploitation des mesures, d’estimer ’erreur provoquée par cette coupure.

Cas du laser fortement multimode

De la méme facon, I'allure des impulsions a été mesurée et représentée pour deux im-
pulsions différentes dans le cas du laser fortement multimode (figure 3.24). La durée des
impulsions du laser fortement multimode est donc bien plus étroite que pour le laser fai-
blement multimode. Ceci nous permettra d’atteindre des puissances plus élevées et nous
laissera un peu plus de latitude pour effectuer des études de Z-scan dans des conditions

différentes.

Comme nous 'avons déja évoqué précédemment, un changement sur les conditions de

pompage du milieu amplificateur peut avoir des effets sur les comportements des impul-
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sions du laser et particulierement sur leur durée. Ceci a pu étre vérifié expérimentalement
en observant I'allure des impulsions pour une puissance de pompage égale a la moitié de
la puissance maximum. La figure 3.25 illustre ce phénomene. Les deux impulsions présen-
tées ont une aire identique. Pour la méme énergie, il est clair que la puissance maximale

ne sera pas la méme.

0.020 0.0020
—— impulsion n°1 . .
impulsion n°2 Transformées de Fourier

0.015 0.0015
g 2
5 5
Z 0010 S 0.0010
5 &
] D
S =
= c

=}
0.005 0.0005
0.000 /-IXL\/-I\ T T T T T T T T T |/- 0.0000 T T T T T T T T T
40 -8 -6 -4 2 0 2 4 6 8 10 12 14 0.2 04 06 08 10
temps (ns)

fréquence (GHz)

F1c. 3.24 — Exzemples de profil temporel observés a lw (a4 gauche) et leur transformée de

Fourier (a droite)

Par ailleurs, I'allure des impulsions a mi-puissance montre clairement qu’il y a des
interférences entre un ou plusieurs modes longitudinaux. L’observation dans I’espace de
Fourier permet de voir que les différents modes longitudinaux de la cavité sont distants
ici de 0,35 G H z, ce qui correspond a une longueur de cavité de 43 cm. Le laser fortement

multimode est en effet doté d'un cavité plus courte.

Dans le cas de ce laser, les impulsions ont une durée plus faible et les modes longitudi-
naux sont plus éloignés fréquentiellement, ce qui provoque des interférences oscillant plus
rapidement. Le probleme de la bande passante de l'oscilloscope risque ici réellement de
mal résoudre les oscillations dues aux interférences. Toutefois, les oscillations observées
sur le profil obtenu a mi-puissance permettent de constater que la résolution n’est pas si
mauvaise et que l'on est trés certainement en présence de battements entre deux modes

longitudinaux principalement.
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F1G. 3.25 — Profil temporel observés a 1w (a4 gauche) avec le laser a pleine puissance et a

mi-puissance et leur transformée de Fourier (a droite)

3.7 Conclusion

A partir de I’équation de Boling, Glass et Owyoung, permettant d’évaluer I'indice non-
linéaire de verres optiques, et a travers deux exemples d’études systématiques récentes,
nous avons vu que les verres optiques ont un indice de réfraction non-linéaire situé entre 1
et 40 x 1072 m?/W en régime femtoseconde. Pour des matériaux amorphes particuliers,
comme des verres sulfures, la valeur de 'indice peut méme atteindre 10716 m? /W, c’est
a dire 'ordre de grandeur de I'indice de réfraction non-linéaire des semiconducteurs, par
exemple. Ces derniers matériaux ont donc des propriétés non-linéaires particulierement
importantes qui peuvent trouver de nombreuses applications comme la limitation ou la
commutation optique. Dans le contexte de ’étude de 'endommagement laser et des effets
de I'autofocalisation dans ce processus, notre intérét porte plutot sur les verres comme la
silice et, plus généralement les silicates qui possedent un indice de réfraction non-linéaire
de 'ordre de 1072 m?/W. Avec un tel indice de réfraction non-linéaire et en régime nano-
seconde, nous avons vu que la configuration de Z-scan qu’il est alors nécessaire d’adopter
ne permet pas de conserver I’approximation d’échantillon fin. Le régime nanoseconde nous
impose, en outre, une limitation de taille : celle de I'endommagement du matériau. Nous

avons donc di trouver un compromis permettant de conserver un niveau de signal élevé,
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mais sans endommager le matériau, et en conservant une énergie faible nous permettant
de rester loin de la puissance critique du matériau. Nous devons alors travailler avec un
faisceau suffisamment focalisé, sur un diametre d’une vingtaine de microns. Ainsi, nous
travaillerons dans le régime d’intensité et de fluence désiré, et loin de la puissance cri-
tique. Dans ces conditions, la variation de transmission normalisée sera d’environ 1% et

il faudra mettre en place un montage particulierement stable et sensible.

Les deux lasers utilisés ont été caractérisés avec précision, afin de déterminer une mise
en forme adaptée qui permet d’obtenir un faisceau doté d’une bonne symétrie cylindrique,
d’une grande stabilité et qui soit aisément modélisable. Une mise en forme de type "tache
d’Airy tronquée” a été choisie car elle répond a tous ces criteres. Elle est, en outre, la
méthode la plus simple de mise en forme pour un faisceau de forte fluence et permet un
passage au second harmonique simple. Enfin, ce type de faisceau est censé améliorer la
sensibilité de la méthode. Toutefois, aucun modele analytique ne permet de quantifier
Ieffet d’une telle mise en forme sur le comportement des courbes de transmission norma-
lisée. L’objet du chapitre suivant concerne la mise en place d’une modélisation adaptée a

cette mise en forme.

Dans ces conditions, la mise en place du montage expérimental a été décrite en détails.
Malgré le gain de sensibilité apporté par I'utilisation d’échantillon épais et d’un faisceau
de type "tache d’Airy tronquée”, les variations de transmission normalisée ne dépasserons
pas quelques pourcents. Ainsi, un soin tout particulier a été apporté a la mise en place
expérimentale pour améliorer le rapport signal sur bruit de la méthode. En installant
une voie de référence parfaitement corrélée a la voie principale, les fluctuations de la
transmission normalisée ont pu étre divisées par 6. Ainsi, en moyennant la transmission
normalisée sur des échantillons de 100 impulsions consécutives, notre configuration expé-
rimentale permet de détecter des variations de transmission normalisée de 0,05%, ce qui

correspond & des variations de chemin optique de A/3000.

Enfin, les moyens de caractérisation du faisceau ont été présentés. Ceux-ci nous per-
mettent de déterminer les parametres spatio-temporels réels du faisceau incident avec une
grande précision, ce qui permettra de tenir compte des caractéristiques réelles du faisceau
lors des simulations numériques, de 'interprétation des mesures et de 'estimation des

erreurs commises sur la détermination de l'indice de réfraction non-linéaire.

121



CHAPITRE 3. MISE EN PLACE DE LA METHODE DE Z-SCAN POUR LA MESURE DE
FAIBLES INDICES DE REFRACTION NON-LINEAIRE EN REGIME NANOSECONDE

122



Chapitre 4

Simulations numériques adaptées a
une configuration de Z-scan

quelconque

Toujours dans 'optique d’une mesure précise et parfaitement maitrisée de 'indice de
réfraction non-linéaire par la méthode de Z-scan, il est nécessaire, d’'une maniére géné-
rale, de mieux connaitre I'influence du profil spatial du faisceau sur le comportement des
courbes de transmission normalisée. En effet, tous les modéles analytiques disponibles
font I'approximation d’un faisceau gaussien, qui est souvent peu réaliste en pratique.
Dans notre cas, nous avons choisi d’utiliser par ailleurs une mise en forme particuliére,
de type "tache d’Airy tronquée”. Nous avons donc développé une modélisation adap-
tée a la propagation d’un tel faisceau dans le vide, et d’autre part, dans un matériau
non-linéaire, d’épaisseur quelconque, possédant des non-linéarités menant a une variation
photo-induite de I'indice de réfraction, sans restriction sur son amplitude, son comporte-
ment vis a vis de 'intensité ou encore la présence ou non d’absorption non-linéaire. Une
étude numérique est donc proposée, basée d’une part sur une méthode de propagation
utilisant le principe de Huygens-Fresnel, et d’autre part, sur une méthode de propagation
pas-a-pas dans ’échantillon non-linéaire. L’ utilisation d’une telle méthode numérique est
trés intéressante pour sa grande versatilité. Elle permet, en effet, de simuler les courbes de
transmission normalisée dans le cas d’un faisceau quelconque a symétrie circulaire, d’un
échantillon d’épaisseur quelconque et méme dans le cas de déphasages non-linéaires im-
portants. Cette méthode va nous permettre de mieux connaitre les limites de validité des
différents modeles analytiques, et ainsi permettre une mesure absolue précise de I'indice

de réfraction non-linéaire.
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4.1 Introduction

La configuration expérimentale adoptée et plus particulierement la méthode de fil-
trage spatial choisie nous contraint a étudier ’expérience de Z-scan avec un faisceau non
gaussien. En effet, pour éliminer une grande partie des fréquences spatiales élevées du
faisceau issu de notre laser et travailler avec un faisceau a symétrie circulaire, nous avons
choisi d’utiliser une association de deux diaphragmes pour mettre en forme un faisceau a
symétrie circulaire de type fonction d’Airy tronquée. D’apres Rhee [63], ce type de fais-
ceau permet d’améliorer la sensibilité de la méthode de Z-scan. Dans notre cas, ceci est

particulierement intéressant puisque le déphasage non-linéaire mesuré est tres faible.

Dans le cas d'un faisceau gaussien, la répartition d’intensité radiale et longitudinale
du faisceau est entierement connue avec la seule mesure du rayon au point de focalisation.
Dans notre cas particulier, il n’existe pas de description aussi simple de la propagation
d’un tel faisceau. Dans ce chapitre, nous nous proposons d’utiliser le formalisme scalaire
de la diffraction de Fresnel pour décrire la propagation du faisceau incident et la comparer

a notre caractérisation expérimentale.

Par ailleurs, plus aucun modele analytique n’est alors disponible pour modéliser la
propagation d’un tel faisceau dans un matériau d’épaisseur supérieure a la profondeur
de champ du faisceau et possédant des non-linéarités cubiques. Nous proposons de simu-
ler numériquement la propagation d'un faisceau quelconque de symétrie circulaire dans
un matériau d’indice de réfraction non-linéaire faible. Le type de simulation numérique
adopté repose sur la méthode de propagation pas-a-pas de Feit et Fleck [107]. Nous dis-
cuterons des limites de validité de ce modele et vérifierons qu’il converge bien vers les
différents modeles analytiques développés dans des cas particuliers. Nous étudierons en-
suite, non seulement l'influence du faisceau choisi sur la sensibilité de la méthode de
Z-scan, mais aussi les effets de ’absorption linéaire, de ’absorption non-linéaire et la

linéarité de la méthode en fonction de la variation d’indice de réfraction.
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4.2 Simulation numérique du faisceau incident

4.2.1 Description du probleme

Dans notre montage expérimental (voir figure 4.1), le faisceau incident issu du laser
est tronqué par un diaphragme D1 de rayon a, et diffracte sur une distance d;. Le centre
de la tache d’Airy est prélevé a I'aide d’un diaphragme D2 de rayon as correspondant a
la premiére annulation de la tache d’Airy, c’est a dire : ay = 1,22 X Ad;/a;. Le faisceau
de type "Airy tronqué” ainsi formé diffracte sur une distance dy avant de traverser une
lentille. Cette lentille sera considéré comme une lentille mince, c’est a dire, notamment,

que nous négligerons la distance entre son plan principal objet et son plan principal image.

D1 D2 L

Fi1Gc. 4.1 — Configuration expérimentale

Comme nous 'avons vu dans le paragraphe sur la mise en forme du faisceau incident,
la répartition d’amplitude complexe sur le premier diaphragme peut étre assimilée a
une gaussienne de phase quasi uniforme illuminant une ouverture circulaire de diametre
bien inférieur au diametre du faisceau. Ainsi, nous considérerons dans notre modele de
propagation le cas d’une onde plane en incidence normale sur le premier diaphragme.
Le probleme est également considéré a symétrie circulaire. L’amplitude Uy(r) avant le

. . , , . . .

premier diaphragme est supposée constante. L’amplitude apres le diaphragme est par

conséquent une fonction du type :

1 sir<a
0 sir>a
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4.2.2 Rappels sur la théorie scalaire de la diffraction et approxi-

mation de Fresnel
Théorie scalaire de la diffraction

La théorie scalaire de la diffraction (voir 'ouvrage de Goodman [108]) est basée sur le
principe de Huygens-Fresnel qui suppose que pour décrire la propagation de la lumiere, il
suffit de connaitre son front d’onde a un instant et considérer que chaque point du front
d’onde peut étre assimilé a une source ponctuelle secondaire rayonnant une onde sphé-
rique. Le nouveau front d’onde un instant plus tard peut étre obtenu comme ’enveloppe
des petites ondes sphériques s’étant propagées en espace libre pendant cet instant. La tra-
duction rigoureuse de ce principe intuitif a été faite par Sommerfeld, donnant naissance
a la célebre intégrale de Rayleigh-Sommerfeld, qui permet de décrire avec une grande
précision la plupart des problemes de diffraction par des écrans plans de transmission
complexe (amplitude et phase) et de propagation de faisceau en espace libre, pourvu que
les dimensions des objets diffractants soient grandes devant la longueur d’onde et que I'on

n’observe pas le champ trop pres de ces mémes objets.

Configuration et approximation de Fresnel

L’intégrale de Rayleigh-Sommerfeld n’est pas tres simple a manipuler directement et,
des que les conditions le permettent, I’approximation de Fresnel est faite. Considérons
la configuration suivante : a partir de la répartition d’amplitude U;(x1,y;) dans un plan
(21 O1 y1), on désire connaitre la répartition d’amplitude Us(z2, y2) dans un plan (x5 Os ys)
situé a une distance d. Ces deux plans sont perpendiculaires a un axe z, orienté dans le

sens de la propagation de la lumiere.

Si la dimension transversale du faisceau au cours de sa propagation reste faible devant
la distance d (approximation paraxiale), l'intégrale de Rayleigh-Sommerfeld peut étre

approximée par :
Us(x2,y) = —ﬁeikd // U2y, 1) e% [(21=22)2+(y1—y2)?] dardy, (4.2)

ou k = 27/ est le vecteur d’onde dans le milieu considéré (ici d’indice égal a 1).

On remarque au passage que notre systeme est un filtre linéaire puisque 'amplitude

dans le second plan se calcule comme le produit de convolution de 'amplitude dans le
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premier plan avec une réponse impulsionnelle h(zs,ys), ol :
h(za,y2) = — L gihd o3 (eB+45) (4.3)

Dans le cas d’une symétrie circulaire, I’'amplitude U; ne dépend plus que de la coor-
donnée radiale 1. En introduisant le systeme de coordonnées cylindriques et en intégrant

sur 6; (ce qui introduit une fonction de Bessel), 'intégrale 4.2 devient :

Us(ra) = —% eikd ¢ 3473 /7’1U1(T1) et J (kréﬁ) dry (4.4)

Validité de 'approximation de Fresnel

Tout d’abord, il ne faut pas perdre de vue que l'intégrale de Rayleigh-Sommerfeld
n’est valide que pour des dimensions de faisceau grandes devant la longueur d’onde, ce
qui est le cas dans notre configuration expérimentale, dans laquelle le diametre du faisceau
sera toujours supérieur a plusieurs dizaines de fois la longueur d’onde. Par ailleurs, pour
écrire l'intégrale 4.2, il faut que, dans les plans (z1 O141) et (22 Oz y2), le faisceau garde
des dimensions transversales faibles devant la distance de propagation d. Si le faisceau

reste confiné a un diametre typique de 2a, il faut donc que : d > 2a.

En pratique, cette condition est encore moins contraignante [59, 109] et I'intégrale de
Fresnel reste parfaitement valide pour de faibles valeurs de d, a la condition, toutefois,
que le faisceau diverge peu, c’est a dire qu’il ait lui-méme un comportement paraxial.
Southwell [109] a montré que 'approximation de Fresnel est encore valide sans erreur de
phase significative pour des faisceaux de divergence inférieure & environ 7/75 pour un
nombre de Fresnel N ~ 450 '. En revanche, 'approximation de Fresnel n’est plus valable
au voisinage immédiat d’objets diffractants a bord nets. Dans ce cas, I'approximation de

paraxialité n’est plus valide.

Dans notre montage, les dimensions du faisceau ne dépassent pas quelques millimetres,
tandis que les calculs de propagation d’un élément a ’autre se feront sur des distances de
plusieurs dizaines de centimetres. La zone la plus critique se situe au niveau ou le faisceau
diverge le plus, c’est a dire apres la lentille. La figure 4.2 représente une simulation de

I’amplitude complexe du champ dans le plan principal image de cette lentille.

1Le nombre de Fresnel est défini comme suit : N = a?/(\d)
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La lentille possede une focale de 100 mm. D’apres la figure 4.2, le faisceau possede
un diametre effectif d’environ 8 mm. Dans le pire des cas, nos simulations numériques
seront faites avec une divergence d’environ 7/80 et un nombre de Fresnel d’environ 150.

L’approximation de Fresnel est alors parfaitement justifiée dans ce cas.

0.20

Re [Uppi (r) ]

0157 m [Uppi (r) ]

0.10 q
0.05

0.00

[

-0.05

]

-0.15

Amplitude (U.A.)

-0.20 . , . , . , . ,

r (mm)

Fic. 4.2 — Simulation numérique de 'amplitude complexe dans le plan principal image

de la lentille a aide de l’approximation de Fresnel

4.2.3 Schéma de propagation d’un plan a un autre

Reprenant I'intégrale de Fresnel en symétrie cylindrique 4.4, on constate que le terme

intégral n’est autre que la transformée de Hankel d’ordre 0 du terme :

7,k2

Uy(ry) e2a" (4.5)

kra

avec comme fréquence spatiale associée : o = =%

En oubliant les termes de déphasage constant, on peut écrire le schéma de propagation

suivant :
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ex (ikrzj Eex [idcz)
Pliog" a P
kr.
Ul(r1)4>(§)—> TH 4>(%>—> Uz[czdzj

ou TH désigne la transformation de Hankel d’ordre 0 définie comme suit :

TH{ 0} = F(0) = [ 8 ) doov) dr (46)

0

Ce schéma de propagation peut étre utilisé pour calculer 'amplitude complexe du
champ sur le deuxiéme diaphragme, puis, apres troncature a ag = 1,22 X Ad; /ay, Pampli-
tude dans le plan principal objet de la lentille. L’amplitude dans le plan principal image
de la lentille est ensuite calculée en faisant une approximation de lentille mince conver-

gente de focale f, c’est a dire en multipliant ’amplitude dans le plan principal objet par

kr?
o)

Enfin, une fois 'amplitude dans le plan principal image déterminée, une nouvelle étape

un terme de phase du type :

de propagation sur une distance z sera effectuée pour autant de valeurs z que nécessaire

pour décrire correctement le faisceau incident autour du point de focalisation.

4.2.4 Transformation de Hankel numérique

D’un point de vue numérique, le calcul direct de I'intégrale 4.6 nécessite un algorithme
de complexité N x N. En coordonnées cartésiennes, la transformation de Fourier peut
étre estimée numériquement par des algorithmes du type FFT (Fast Fourier Transform)

permettant de réduire la complexité & N x log N [110].

Dans le cas de la transformation de Hankel, le probleme est un peu plus délicat. 1l
n’existe pas de méthodes numériques qui puissent calculer directement la transformation
de Hankel avec le méme gain de temps de calcul que celui offert par la FFT. En revanche,
il est possible, grace a un échantillonnage logarithmique, d’exprimer la transformation de
Hankel sous la forme d’un produit de convolution [111]. Ce produit de convolution peut
ensuite étre calculé a I'aide d'une FF'T, une multiplication par une certaine fonction ana-

lytique, puis une FFT inverse. Cette idée a donné lieu a plusieurs méthodes numériques de
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calcul rapide de transformation de Hankel. Parmi celles-ci, nous utiliserons 1’algorithme
de FFTLog originalement décrit par Talman [112] et adapté et programmé par Hamil-
ton [113].

Pour utiliser cet algorithme, il faut choisir un échantillonnage logarithmique en r et
en 0. A partir du premier terme o et du dernier terme 7y de la suite r; (avec i € {0, N}),
I’échantillonnage logarithmique suivant est défini :

1 N
2 avec r.=/Tory et a=— (4.7)
To

i
i =7, X aN

Ceci permet d’obtenir un échantillonnage logarithmique de N + 1 points variant de rq
a ry dans lequel le point central & N/2 vaut r.. Pour I’échantillonnage de o dans 'espace

réciproque, une expression analogue est introduite :

1
2

2~

o, =0:.Xa

Dans ce cas, il faut également imposer la valeur du produit r. o, qui permet d’ajuster

le centrage de ’échantillonnage en ¢ par rapport a celui en r.

Il est nécessaire d’utiliser un grand nombre de points pour échantillonner correcte-
ment les oscillations rapides du champ pour les grandes valeurs de r. L’échantillonnage
logarithmique impose alors un sur-échantillonnage pour les faibles valeurs de r. Enfin,
comme tout algorithme de transformation de Fourier, il est nécessaire que la fonction
a laquelle la FFT est appliquée ne possede pas de coupure brutale qui engendrerait de
fortes oscillations de Gibbs [110].

Dans notre configuration, le faisceau sera le plus large et possédera le rayon de cour-
bure le plus prononcé dans le plan principal image de la lentille. Pour déterminer rapi-
dement I’échantillonnage adapté, I'amplitude dans le plan principal image est assimilée a
lamplitude a z = —f' = —100 mm d’un faisceau gaussien de rayon 15 um a z = 0. Dans
ces conditions, le faisceau posséde un rayon a 1/e? en intensité égal & w = 2, 3mm dans
le plan principal image. Par ailleurs, le terme de phase le plus significatif a cette position

est celui introduit par la lentille, a savoir :
T 2

o(r) = Y

Pour échantillonner correctement I'amplitude complexe, le critere que 1'on s’impose

(4.8)

est d’avoir au moins 2 points par période (soit ¢(r;41) — ¢(r;) < ) pour r = 2w =~
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5mm. Utilisant les expressions 4.7 et 4.8 de 1’échantillonnage et de la phase, notre critere

équivaut a la condition :
In a

In (1 + )7\,_2f)

Si r reste inférieur au centimetre, un développement limité du logarithme nous donne :

N > (4.9)

r?In a
Af

Nous voyons donc que le nombre de points nécessaires ne dépend que faiblement de a.

N > (4.10)

Pour éviter toute erreur due a une coupure brutale, il est donc possible, sans trop aug-
menter le temps de calcul, de choisir un échantillonnage sur un grand nombre de décades.
Avec 14 décades (a = 10'), et pour une longueur d’onde de 1,064 pum, la condition
précédente équivaut a N > 7600. Nous choisirons par la suite de travailler avec 10000
points. Dans le cas d'un faisceau gaussien, la figure 4.3 représente le module de la fonction
a laquelle sera appliquée la premiere FFT nécessaire au calcul de la transformation de
Hankel numérique. Le phénomene d’oscillation de Gibbs sera tres faible car pour un si

grand nombre de décades, il n’y a pas de coupure brutale quand r» — 0.

r.expl-r'/w (z)]

amplitude normalisée
N
o
A
wd

r (mm)

F1G. 4.3 — Module de ’amplitude dans le plan principal image de la lentille (cas gaussien,
échelle LOG-LOG)
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Meéme s’il nécessite un grand nombre de points, il faut donc noter que I’échantillonnage
logarithmique permet de résoudre avec une tres grande précision la répartition spatiale du
faisceau autour de I’axe optique, et donc, dans la zone ou le phénomene d’autofocalisation
est significatif et ou il engendrera une réduction de la taille du faisceau. Par ailleurs,
ce type d’échantillonnage permet de travailler sur une tres large plage, réduisant ainsi
fortement le probleme d’oscillations de Gibbs. Enfin, il est important de rappeler que
I'utilisation de la symétrie cylindrique est parfaitement adaptée dans le cas de notre
faisceau. L’algorithme de FFTLog sera également utilisé dans les mémes conditions pour

la propagation en milieu non-linéaire qui sera abordé dans la partie suivante.

4.2.5 Remarques sur la mise en forme du faisceau

La méthode de mise en forme du faisceau adoptée a, quelques fois, été qualifiée de
"filtrage spatial”. En toute rigueur, on parle de filtrage spatial d’un faisceau lorsque celui-
ci est quasi-monomode transverse et que ’on le débarrasse de quelques perturbations de
fréquences élevées, introduites principalement par de la diffusion et par le phénomene de
speckle. Ce filtrage s’effectue alors assez facilement avec un montage de filtrage spatial
classique, constitué de deux lentilles en montage afocal et d'un trou de filtrage. Lorsque
le faisceau est tres fortement multimode transverse, la notion de filtrage spatial perd un
peu de son sens. Il n’est pas simple de se débarrasser des modes transverses indésirables
autrement qu’en favorisant le mode TEMyo a l'intérieur méme de la cavité [59, 114].
Dans le cas particulier d’un faisceau de profil radial rectangulaire, il est pratiquement
impossible d’éliminer tous les modes d’ordre élevé pour obtenir un faisceau purement
monomode transverse. En revanche, il est possible d’utiliser une mise en forme de type
"tache d’Airy tronquée” permettant d’obtenir aisément un faisceau, certes non-gaussien,

mais contenant tres peu de modes d’ordre élevé.

Par ailleurs, la diffraction du faisceau sur la distance séparant les deux diaphragmes
repousse loin de 'axe optique les fréquences élevées contenues dans le profil initial du
faisceau. Ainsi, les perturbations du faisceau au niveau du premier diaphragme peuvent
étre éliminées par le second diaphragme. La qualité du faisceau au niveau du premier
diaphragme a donc peu d’importance lors d'une mise en forme de type "tache d’Airy
tronquée”. En ce sens, on peut dire qu'un filtrage spatial a été effectué implicitement
lors de la mise en forme du faisceau. La figure 4.4 représente la répartition d’intensité

sur le second diaphragme dans le cas d’un profil radial rectangulaire apres le premier
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diaphragme et dans le cas d’un profil radial modulé par une perturbation sinusoidale.
Cette perturbation ne change quasiment pas le pic central de la tache d’Airy obtenue sur
le diaphragme D2. La perturbation au niveau du diaphragme D2 se traduit par ’apparition
d'un léger sursaut d’intensité un peu plus loin de 'axe optique comme on pouvait s’y

attendre.
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Fi1G. 4.4 — Répartition d’intensité dans les plans des diaphragmes D1 et D2 dans le cas
d’un profil radial rectangulaire et d’un profil radial rectangulaire possédant une forte per-

turbation sinusoidale. Sur la figure de droite, [’échelle est logarithmique en ordonnées

Une autre remarque mérite d’étre faite concernant non plus une perturbation d’am-
plitude mais une perturbation de phase au niveau du premier diaphragme. Pour pouvoir
correctement couper le faisceau au niveau du premier diaphragme, il peut s’avérer né-
cessaire d’élargir le faisceau au préalable. Dans ce cas, il est indispensable que celui-ci
conserve un phase uniforme au niveau du premier diaphragme, ce qui nécessite de mettre
en place un montage afocal. En effet, si le faisceau possede une surface d’onde sphérique
divergente avant le premier diaphragme, une dégradation de la tache d’Airy est observée,
pouvant aller jusqu’a la disparition des premieres annulations et rendant incertaine la

mise en forme envisagée (figure 4.5).
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Répartition d'intensité dans le plan D2

Fic. 4.5 — Effet d’une surface d’onde sphérique divergente sur le plan du premier dia-
phragme (longueur d’onde : 532nm, rayon du premier diaphragme : 0,38 mm, dis-
tance D1 — D2 : 1,5m)

Cet exemple fournit, certes, des informations intéressantes pour qui veut mettre en
forme un faisceau de type "tache d’Airy tronquée”, mais il montre aussi la versatilité de

ce type d’algorithme : plusieurs types de mise en forme peuvent étre envisagés.

4.2.6 Simulation numérique du faisceau incident

Dans ces conditions, 'amplitude complexe du faisceau incident a été calculée de part
et d’autre du point de focalisation du faisceau. La figure 4.6 représente 1’évolution du
profil spatial en intensité le long de ’axe optique. Cette figure permet de constater un

tres bon accord entre simulation et expérience.

Par ailleurs, I’évolution de l'intensité sur l’axe optique est représentée sur les figures 4.7
et 4.8 pour lw et 2w. Le cas d’un faisceau gaussien de méme rayon a 1/e* a été également
représenté pour comparaison. Ces courbes permettent de constater également un bon

accord entre les mesures et la simulation.
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F1G. 4.6 — Evolution du profil spatial du faisceau incident le long de l’axe optique a lw
(profils recalés a 1 enr =0)
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F1G. 4.7 — Intensité sur l’axe optique a 1w

Notons que les parametres utilisés pour réaliser ces simulations (ay, dy, ds et f) n’ont
pas été retouchés pour trouver un bon accord avec les courbes expérimentales. Les para-

metres utilisés proviennent simplement de la mesure précise des rayons des diaphragmes,
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des distances entres les différents éléments du montage et de la focale de I'objectif. Le fait
de retrouver quantitativement le méme profil de faisceau et la méme évolution le long de
I’axe optique sans aucune retouche des parametres de simulation démontre la précision
de notre mise en forme et valide notre étalonnage de la caméra CCD. Cette maniere de
procéder fonctionne tres bien dans le cas de la mise en forme du laser faiblement multi-
mode et chaque caractérisation du faisceau est en parfait accord avec les précédentes : les
caractéristiques spatiales du faisceau ne dérivent pas. Ce type de mise en forme est donc

particulierement stable et répétable.

En revanche, dans le cas du laser fortement multimode, la mise en forme est un peu
plus délicate et il n’est pas simple d’avoir acces directement aux parametres de mise en
forme du faisceau. On procede alors par retouches des parametres pour faire coincider
la simulation et les résultats expérimentaux. La métrologie du profil spatial ayant été
validée par les mesures avec le premier laser, ce n’est pas génant de procéder ainsi avec

le deuxiéme laser.
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Fi1G. 4.8 — Intensité sur l’axe optique a 2w
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4.3 Simulation numérique de ’autofocalisation dans

un échantillon épais

4.3.1 Introduction aux études théoriques de ’autofocalisation

La description du phénomene d’autofocalisation a fait 'objet de nombreux travaux
et reste encore un sujet d’intérét aujourd’hui car c’est un probleme électromagnétique
complexe. Comme nous 'avons déja vu au paragraphe 1.4.3, le phénomene d’autofoca-
lisation donne lieu, de maniere générale a une déformation du faisceau incident. Nous
ne parlerons pas ici des déformations a petite échelle mais uniquement de ’autofocali-
sation globale. Une simple description d’optique géométrique [115, 6], permet de prévoir
qu’au dela d’une certaine puissance critique la diffraction du faisceau est compensée par
le phénomene d’autofocalisation. Cette puissance critique délimite trois types de régime
d’autofocalisation qui ont mené a des approches différentes du point de vue de la modé-
lisation (pour plus de précisions sur la définition et I'estimation de la puissance critique,

voir I'annexe B).

Lorsque la puissance du faisceau est inférieure a la puissance critique, le faisceau dif-
fracte quasi-normalement mais subit une déformation auto-induite au voisinage de son
point de focalisation, la ou la densité de puissance est la plus importante. C’est le cas de
figure adopté pour mesurer 'indice de réfraction non-linéaire avec la méthode de Z-scan et
avec les méthodes de distorsion de faisceau en général. Suivant le cas de figure, plusieurs
modeles analytiques ont été développés pour décrire la faible distorsion du faisceau (voir

paragraphe 2.3).

Si la puissance du faisceau est voisine de la puissance critique, le faisceau peut se trou-
ver auto-guidé dans un milieu uniforme. C’est le cas des solitons spatiaux. Le traitement
électromagnétique d'un tel cas utilise ’équation de Helmholtz non-linéaire. Dans ce cas
de figure tres particulier, des solutions analytiques peuvent alors étre dérivées dans le cas
paraxial (équation parabolique ou équation de Schrodinger non-linéaire) [115], ainsi que

dans le cas de I’équation de Helmholtz non-linéaire non-paraxiale [116].

Enfin, dans le cas ou la puissance est supérieure a la puissance critique, beaucoup

d’études théoriques utilisent un formalisme basé sur I’équation de Schrodinger non-linéaire,
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donc sur une théorie scalaire et paraxiale [117, 118, 119, 120]. Ce modele permet de décrire
correctement ’autofocalisation lorsque la puissance n’est pas trop élevée et permet de dé-
terminer approximativement la position du foyer d’autofocalisation, lieu ou le faisceau
atteint une intensité particulierement élevée menant en pratique a un endommagement.
En revanche, ce modele n’est pas physique car il prédit une évolution d’intensité sur I’axe
optique ayant une asymptote verticale. En effet, au voisinage du point de focalisation,

I’approximation paraxiale devient abusive.

En toute rigueur, pour des puissances bien supérieures a la puissance critique, il n’est
plus possible de faire une hypothese de paraxialité. En outre, la description scalaire de-
vient également fausse. Il est alors nécessaire de considérer le probleme vectoriel complet,
sans hypotheses de paraxialité, et ou la nature tensorielle du terme non-linéaire doit étre
également prise en compte?. En abandonnant I’hypotheése de paraxialité, des méthodes
de propagation de faisceau ont été développées et ont permis de constater que l'intensité
au centre du faisceau ne diverge pas, mais qu’elle oscille au cours de sa propagation,
pouvant atteindre des valeurs allant de 10 a plusieurs centaines de fois 'intensité initiale
du faisceau. C’est le cas de la méthode de Feit et Fleck [107, 124], récemment modifiée
par Chamorro-Posada et al. [125] pour obtenir une méthode plus exacte mais deux fois
moins rapide. Plus récemment, des travaux ont encore affiné la description de I'autofo-
calisation en abandonnant également I’hypotheése scalaire [126, 127, 128], montrant par
exemple qu’un faisceau incident polarisé circulairement adopte petit a petit une polari-
sation elliptique au cours de son autofocalisation et perd progressivement sa symétrie de
révolution [126]. Tous ces modeles non-paraxiaux concordent pour décrire une faible au-
tofocalisation et la propagation dans les zones ou 'intensité sur ’axe optique reste proche
de l'intensité initiale du faisceau. Ils prédisent également tous une oscillation spatiale du
faisceau et la formation de plusieurs foyers intermédiaires atteignant de tres grandes va-
leurs d’intensité sur l'axe optique. En revanche, ils ne concordent plus du tout sur les
positions des maxima d’intensité et sur les amplitudes des sur-intensités. La description
du phénomene d’autofocalisation pour des puissances supérieures a la puissance critique

n’est encore qu'un probleme partiellement résolu.

Dans notre cas de figure, la puissance reste bien inférieure a la puissance critique et

2Pour avoir une idée de la complexité que prend I’équation de propagation, voir les travaux de Cro-

signani, Ciattoni et de leurs collaborateurs [121, 122, 123]
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le faisceau incident n’est pas trop focalisé. L’hypothese scalaire paraxiale reste valide.
Pour décrire la propagation d’un faisceau quelconque dans un milieu non-linéaire épais,
nous avons réalisé un code de propagation basé sur la méthode de Feit et Fleck que nous
avons adapté pour le cas d'une symétrie cylindrique. Cette méthode semble le meilleur

compromis en terme de précision et de temps de calcul dans notre cas.

4.3.2 Méthode de Feit et Fleck en symétrie cylindrique

Le modele de Feit et Fleck fait 'approximation que I’équation de Helmholtz scalaire
non-linéaire est vérifiée par 'amplitude complexe du champ électrique. L’hypothese d’un
indice de réfraction non-uniforme est introduite. Cette équation est de la forme suivante
dans le cas d'une symétrie cylindrique et d’une invariance par rotation autour de ’axe
optique : , , )

%TfﬂL%%—f—i—%—l—%nQ(w,r,z)E:O (4.11)

L’annexe D reprend la démarche de Feit et Fleck dans le cas d'une symétrie cylindrique
afin de mieux comprendre les différentes approximations faites dans ce modele. Reprenant
la relation D.12, 'amplitude du champ électrique U a une position z + Az s’exprime en

fonction de 'amplitude du champ électrique a la position z suivant :

-
2 \(VZ2+ k27 +k

o (v
2 \(VZ2+k2)2 +k

La relation précédente peut s’écrire sous la forme condensée suivante :

U(r,z+ Az) = exp

exp (i1Azx)

X €xp U(r,z) + o(AZ%) (4.12)

U(r,z+ Az) = PLPU(r, 2) (4.13)

Les opérateurs P et L sont alors de la forme :

o (v
2 \(VZ2+4k2)7 +k

L = exp (iAzy) (4.15)

P =exp (4.14)

Rappelons que k représente I'amplitude du vecteur d’onde dans le milieu, le para-

metre x = k (n(r,z)/ng — 1) et que l'on peut écrire par ailleurs que n(r,z) = ng +
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v I(r,z)3. L’opérateur P représente ici un opérateur de propagation en milieu linéaire sur
une distance Az/2. L'opérateur L représente, quant a lui, l'introduction du déphasage
non-uniforme induit sur la distance Az par l'effet Kerr. Pour un pas Az suffisamment
petit, on suppose que ce déphasage est constant sur toute la tranche Az et a été induit
par la répartition d’amplitude "centrale” du champ U(r, z + Az/2). L’opérateur de pro-
pagation P est ensuite appliqué de nouveau pour propager le faisceau en milieu linéaire
sur une distance Az/2. Ce principe de propagation pas a pas en milieu non-linéaire est

connu sous le nom anglo-saxon de "split-step propagation method”.

Afin de réaliser numériquement la propagation par 'opérateur P, il est plus commode
de passer dans 'espace de Fourier. Dans notre cas de la symétrie cylindrique, la transfor-
mation de Hankel d’ordre 0 est utilisée. La phase de propagation sur une distance Az /2
revient alors a multiplier la transformée de Hankel du champ par la transformée de Hankel

de 'opérateur P, c’est a dire P qui prend la forme suivante (D) :

z& ( —(270)? )
2 \(—-(2n0)? + 1{72)% +k

Le schéma de propagation illustré a la figure 4.9 représente de maniere explicite le

~

P =exp

(4.16)

coeur de Ialgorithme de propagation que nous avons réalisé. Le symbole (X) désigne une
multiplication par les opérateurs Pou L. Les acronymes FHT et IFHT signifient "Fast
Hankel Transform” et "Inverse Fast Hankel Transform”. La transformation de Hankel
numérique FFTLog décrite au paragraphe 4.2.4 a été utilisée pour estimer les transfor-
mations de Hankel nécessaires a cet algorithme avec un gain de temps de calcul considé-
rable. En effet, pour résoudre le probleme de la configuration de Z-scan, il sera nécessaire
d’effectuer 4 transformations de Hankel par tranche dans I’échantillon qui en comptera
plusieurs centaines, et ce pour autant de positions de I’échantillon nécessaires a décrire
correctement une courbe de Z-scan, c’est a dire une centaine de points. L’approximation
d’une symétrie circulaire et 1'utilisation de la transformation de Hankel rapide est donc
indispensable pour éviter des simulations numériques de plusieurs heures par courbes de
Z-scan. Typiquement, pour un échantillonnage logarithmique transversal de 10000 points,
un échantillon de 5mm et un pas Az de 50 um, il faut moins de 15 min a un micropro-
cesseur Pentium 1,2 GHz pour simuler une courbe de transmission normalisée de 100

points.

3Un des nombreux intéréts de ces simulations, c’est qu’une toute autre dépendance peut étre envisa-

gée : un effet de saturation, des non-linéarités d’ordre supérieur, etc...

140



4.3. SIMULATION NUMERIQUE DE L’AUTOFOCALISATION DANS UN ECHANTILLON
EPAIS

>
N

Uz(r) —{ FHT IFHT —> Uz+Az(r)

IFHT ‘P(?* FHT

Fi1G. 4.9 — Représentation schématique d’une propagation sur une petite distance Az a

-
=

l’aide de notre algorithme

Dans notre algorithme, nous travaillerons toujours avec une amplitude complexe du
champ normalisée par rapport a sa valeur en (0, 0), c’est a dire dans le plan de focalisation
et sur I'axe optique. Le parametre non-linéaire injecté dans les simulations représente donc
toujours la variation d’indice non-linéaire An = vI(0,0). Dans ce cas, le parameétre x peut

s’écrire sous la forme :

2

27rA I(r,z) 27TA ’U(r, 2) (4.17)

“ 2 7"T0,00 T U(0,0)

Les courbes de transmission normalisée en configuration de Z-scan sont alors sim-
plement obtenues en propageant, a l'aide de cet algorithme, 'amplitude complexe du
faisceau obtenue pour une position z avec ’algorithme précédent. La propagation est ef-
fectuée avec des pas Az sur toute I'épaisseur de I’échantillon. L’intégrale de Fresnel de
I’amplitude complexe du champ a la sortie de I’échantillon est évaluée ensuite numérique-
ment en r = 0. Ceci correspond a une propagation sur la distance séparant la face arriere

de I’échantillon du plan du diaphragme du détecteur.

Il faut noter que la condition principale de validité de ce modele est de conserver
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un incrément Az faible comparée a la vitesse d’évolution en z du faisceau dans I’échan-
tillon. Dans ce but, le profil spatial du faisceau lors d’une simulation d’une courbe de
transmission normalisée en configuration de Z-scan est sauvegardé pour vérifier que le
régime d’autofocalisation n’introduit pas de variations trop rapides devant la valeur de

I'incrément Az choisie.

4.3.3 Simulations dans le cas d’un faisceau gaussien

Dans cette partie, nous allons comparer les résultats de simulations dans le cas d’un
faisceau gaussien avec les différents modeles analytiques présentés au chapitre 2. Ceci
permettra, d'une part, de vérifier le bon fonctionnement de notre algorithme dans quelques
cas particuliers et d’autres part, d’avoir une idée plus claire des limites de validité de

chaque modele analytique.

Cas d’un faible déphasage non-linéaire

Dans ce cas particulier, les modeles de Sheik-Bahae et al. et Hermann et McDuff sont
valables, respectivement dans le cas d’un échantillon d’épaisseur L inférieure a la longueur
de Rayleigh du faisceau [40] et d’un échantillon d’épaisseur quelconque. Toutes les simu-
lations suivantes sont effectuées avec un faisceau gaussien de longueur d’onde 1064 nm
et de rayon a 1/e? au point de focalisation égal & wy = 15 um. Ceci correspond & une
longueur de Rayleigh zr de 0,66 mm. La variation d’'indice maximale sur 1'axe optique
a été choisie égale & An = 107°. Utilisant le parametre 3 introduit dans le modele de
Hermann et McDuff pour quantifier le déphasage non-linéaire maximal sur I’axe optique,
ceci correspond a un déphasage d’environ 7/30. La figure 4.10 représente les courbes de
transmission normalisée obtenues a ’aide de notre algorithme et des modeles de Sheik-
Bahae et al. et d’Hermann et McDuff.

Pour une épaisseur d’échantillon inférieure a 1 mm, c’est a dire légérement supérieure
a la longueur de Rayleigh du faisceau, les trois modeles concordent parfaitement bien, si ce
n’est que le modele de Sheik-Bahae, valable dans le cas d’échantillons fins, est légerement
décalé en z. Ceci est normal puisque ce modele ne tient pas compte du décalage du point
de focalisation di a la traversée de I’échantillon. En revanche, il est clair que pour des
échantillons d’épaisseur supérieure a la longueur de Rayleigh, le modele de Sheik-Bahae

et al. n’est plus du tout adapté. La condition de validité L < zi évoquée par Sheik-Bahae
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et al. est bien vérifiée. Pour une épaisseur bien supérieure a la longueur de Rayleigh, nos

simulations concordent parfaitement avec le modele analytique de Hermann et McDuff.
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Fi1G. 4.10 — Comparaison des simulations numériques effectuées a l'aide de la méthode de
Feit et Fleck (points) et avec les modéles de Sheik-Bahae et al. (pointillés) et d’Hermann
et McDuff (trait continu)

Cas d’un fort déphasage non-linéaire

Dans le cas d'un échantillon fin et d’'un déphasage non-linéaire important, nous avons
vu au chapitre 2 que Samad et al. ont développé un modele analytique adapté. Nous
allons également comparer les résultats de notre algorithme avec ce modele. Nous avons
déja montré dans le chapitre 2 que le modele de Sheik-Bahae et al. et celui de Samad et al.
commencent a diverger notablement pour des déphasages non-linéaires supérieurs a /2,
pour lesquels une forte dissymétrie des courbes de transmission normalisée commence a
apparaitre. Dans le cas d’échantillons fins, le déphasage est supposé constant le long de

I’axe optique dans I’échantillon. Celui-ci est évalué par le paramétre A¢g = 27” An L. Les
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figures 4.11 et 4.12 représentent des simulations effectuées pour un fort déphasage de =
obtenu sur une épaisseur d’échantillon de 0,2mm et 2mm avec notre algorithme et le
modele analytique de Samad et al. Sur ces figures, I’évolution de I'intensité sur I’axe op-
tique dans I’échantillon a également été représentée dans le cas ou le point de focalisation
est sur la face d’entrée de I’échantillon, ceci dans le but de surveiller les limites de validité

de nos simulations dans chacun des cas.

La figure 4.11 montre un tres bon accord des deux modeles, malgré le fait que 'inten-
sité sur I'axe optique dans I’échantillon croit de maniere notable. En effet, le modele de
Samad et al. ne prend pas en compte les éventuelles variations d’intensité dans I’échan-
tillon. Ce modele considere simplement que le faisceau incident est fortement déphasé
lors de son passage dans ’échantillon. Cependant, il est raisonnable de penser que cet
effet n’a que peu d’influence sur le comportement du faisceau en champ lointain devant
leffet déterminant du déphasage, toujours plus pénalisant en terme de perturbation de

la propagation.

simulation numérique
- modele analytique de Samad et al.
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Fi1G. 4.11 — Comparaison des simulations numériques effectués a l’aide de la méthode de

Feit et Fleck avec le modéle de Samad et al. pour Apy =m et L =0,2mm

Sur la figure 4.12, lorsque le déphasage est obtenu sur une distance plus élevée, le mo-
dele de Samad et al. prédit, bien évidemment, la méme courbe de transmission normalisée.
En revanche, nos simulations numériques montrent un léger creusement du minimum de la

courbe de transmission normalisée, certainement du au fait que ’approximation d’échan-
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tillon fin n’est plus vraiment vérifiée. Par ailleurs, il faut rester tres critique dans ce cas
sur la validité des deux modeles. En effet, 'intensité dans ’échantillon atteint une va-
leur plus de 200 fois supérieure a l'intensité initiale et un foyer intermédiaire apparait
dans ’échantillon. La puissance critique d’autofocalisation est donc largement dépassée
et nous avons vu que dans ce cas, le modele de Feit et Fleck est insuffisant pour décrire
avec précision ce qui se passe dans I’échantillon. En outre, d’'un aspect purement pra-
tique, ce genre de sur-intensité provoquerait sans aucun doute un endommagement de

I’échantillon, rendant toute étude expérimentale de Z-scan impossible pour ce régime.
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Fi1G. 4.12 — Comparaison des simulations numériques effectués a l’aide de la méthode de

Feit et Fleck avec le modéle de Samad et al. pour A¢g =7 et L =2mm

La figure 4.13 représente les limites de validité des différentes expressions analytiques
développées dans le cas de faisceau gaussien. Sur ce schéma, la limite de validité du modele
de Hermann et McDuff a été placée a 3 = 1, or il faut garder a ’esprit que I’approxima-
tion faite par Hermann et McDuff correspond a 8 < 1. Pour illustrer ce propos, notons
que Chapple et al. ont montré qu’en incluant dans leur modele le second ordre en (3, on
constate une augmentation d’environ 10% sur la valeur du maximum de la courbe de

transmission normalisée pour une valeur de [ de seulement 0,7 [61].
Notre algorithme permet donc de décrire tous les cas de figure de propagation en confi-

guration de Z-scan et rejoint les différents modeles analytiques dans le cas d'un faisceau

gaussien. En outre, méme si sa validité devient discutable dans le cas de forts déphasages
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non-linéaires, cette méthode numérique permet de surveiller I’évolution du faisceau dans

I’échantillon et ainsi de mieux prévoir les risques de mauvaises interprétations et d’erreur

de modele.
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F1G. 4.13 — Limite de validité des différents modéles analytiques dans le cas d’un faisceau
gaussien de longueur d’onde 1064nm et de rayon a 1/e* égal a 15 um (zone foncée :
déphasage < 1, zone claire : déphasage > 1, zone hachurée : pas d’expression analytique

disponible)

4.3.4 Simulations en présence d’absorption
Absorption linéaire

Dans le développement de leur modele analytique, Hermann et McDuff font 1'hypo-
these d'un coefficient d’absorption linéaire ay nul. Dans le cas d’une silice possédant une
tres faible quantité d’impuretés, cette condition est vérifiée car le coefficient d’absorp-
tion linéaire ag est de l'ordre de 107°e¢m ™! dans la zone de transparence, c’est & dire
entre 0,2 um et environ 2 um. Notons que vers 1,4 pum, il est courant d’observer un pic
d’absorption dans la silice, du a la présence de liaisons -0H [36]. Pour la plupart des verres
silicates (voir annexe E), le coefficient d’absorption reste inférieur & 1072 cm ™! entre 500

1

et 1000 nm et inférieur & 10~ em ™1 & 2000 nm, mais il peut atteindre quelques unités
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dans le tres proche UV, voire, bien évidemment, de tres grandes valeurs hors des zones
de transparence du matériau. Pour des matériaux vitreux particuliers comme des chalco-
génures, des verres dopés ou des verres lasers, I’absorption peu atteindre de tres grandes

valeurs et ces valeurs sont également tres dépendantes de la longueur d’onde [36].

L’algorithme de propagation décrit précédemment permet également d’intégrer 'effet
de 'absorption linéaire sur les courbes de transmission normalisée. Pour cela, et par dé-
finition du coefficient d’absorption linéaire, il suffit de multiplier 'opérateur L(r) par le

terme d’absorption : exp(—ay Az).

Des courbes de transmission normalisée ont été tracées a la figure 4.14, dans le cas
d’un faisceau gaussien de rayon a 1/e? égal & 15 um, d’un échantillon épais de 5mm et
d’une variation d’indice An = 107°. La premiére courbe représente le cas o ’absorp-
tion est nulle (modele d’'Hermann et McDuff). Les deux autres courbes ont été simulées

numériquement avec oy = 0, 1em = et ag = 0,2cm ™.
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Fi1G. 4.14 — Simulations numériques en présence d’absorption linéaire

L’absorption linéaire a tendance a réduire la profondeur du minimum de la courbe de
transmission normalisée. Cet effet est tout a fait compréhensible puisque ce point est ob-
tenu lorsque le faisceau est focalisé sur la face arriere de ’échantillon. Pour cette position,
le faisceau a parcouru la quasi totalité de 1’échantillon absorbant, induisant un dépha-

sage non-linéaire plus faible que s’il n’y avait pas eu d’absorption. Cet effet reste faible
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puisqu’il ne change que d’environ 10% la valeur de la transmission normalisée pour une

valeur de I’absorption environ 10 fois supérieure a celle de la plupart des verres optiques.

En revanche, il faudra étre tres prudent pour des longueurs d’ondes limites ou pour
des échantillons épais obtenus a partir de matériaux dopés comme des verres laser. Cet
effet, pourtant linéaire, peut fortement déformer les courbes de transmission normalisée
et en fausser 'interprétation. Par ailleurs, cet effet aura la méme influence quelle que soit
la valeur de l'indice non-linéaire et l'intensité incidente du faisceau, c¢’est a dire qu’un
travail a forte intensité dans un échantillon tres non-linéaire ne masquera pas l'influence
de I’absorption linéaire. Dans le cas d’une forte absorption linéaire?, il est indispensable

de tenir compte du phénomene puisque 'on ne peut pas s’en débarrasser.

Absorption non-linéaire

Comme nous 'avons déja évoqué au chapitre 2, I'absorption non-linéaire peut éga-
lement déformer les courbes de transmission normalisée. Dans ce cas, notre algorithme
peut également étre aisément retouché pour inclure I'influence d’'un tel phénomene, ceci
en multipliant 'opérateur L(r) par un terme du type :

2

U(r, z)

—Aa A
exp alAz 0(0,0)

Aa = a2 1(0,0) représente alors ici la variation d’absorption maximale induite dans
’échantillon au point (r,z) = (0,0). A partir de la connaissance de U'intensité sur I’axe
optique en z = 0, le coefficient d’absorption non-linéaire cw, exprimé en em/W, pourra

étre déterminé.

La figure 4.15 représente des simulations numériques effectuées en présence d’absorp-
tion non-linéaire. L’indice de réfraction non-linéaire a été choisi égal & An = 107°. L’évo-
lution de la puissance totale du faisceau a la sortie de 1’échantillon a également été repré-

sentée.

4typiquement supérieure & 0,2cm ™! pour un échantillon de 5mm. En effet, de telles conditions en-

gendrent une réduction d’intensité dans ’échantillon égale & 1 — exp(—0,2 x 0,5) ~ 10%
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0.95
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Fia. 4.15 — Simulations numériques en présence d’absorption non-linéaire (faisceau de

type “tache d’Airy tronquée” de rayon 15 um a 1/e?, échantillon de 5mm)

Transmission normalisée

—— (1) transmission normalisée, An = 5x10°, Ad = 0

— — — (2) transmission normalisée, An = 5x10°, Aa = 0,01 cm™

----- (3) puissance totale transmise, An = 5x1 0'6, Aa =0,01 cm”

—-—-- (4) rapport (2)/(3)

z (mm)

F1G. 4.16 — Simulations numériques en présence ou non d’absorption non-linéaire, puis-

sance transmise normalisée et rapport (faisceau de type “tache d’Airy tronquée” de

rayon 15 um a 1/e?, échantillon de 5mm)

L’effet de l'absorption non-linéaire déforme fortement les courbes de transmission
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normalisée. Pour déterminer conjointement les parametres An et Aq, il est nécessaire
de mesurer préalablement 1’évolution de la puissance totale en sortie de I’échantillon,
uniquement sensible a ’absorption non-linéaire, pour déterminer A«. Cette valeur peut

étre ensuite utilisée pour simuler les courbes de transmission normalisée et en déduire An.

La figure 4.16 montre qu’il est nécessaire de procéder ainsi pour déterminer conjoin-
tement les deux parametres An et Aa. Lorsque la courbe de transmission normalisée est
trop déformée par le phénomene d’absorption non-linéaire, le rapport entre la transmis-
sion normalisée et la puissance totale ne permet pas de retrouver exactement la courbe
de transmission en ’absence d’absorption non-linéaire. Ne pas procéder ainsi suppose que
I’absorption non-linéaire n’a aucune influence sur le déphasage introduit par la réfrac-
tion non-linéaire. Or, cette approximation est abusive lorsque le phénomene d’absorption
devient important et ce pour les mémes raisons que dans le cas de ’absorption linéaire

traité précédemment.

4.3.5 Simulations dans le cas d’un faisceau de type ”tache d’Airy

tronquée”

Cas d’un échantillon fin

Tout d’abord, considérant un échantillon fin devant la longueur de Rayleigh du fais-
ceau, nous allons comparer les résultats obtenus dans le cas gaussien avec le modele
Sheik-Bahae et al. et dans le cas d'un faisceau de type "tache d’Airy tronquée” avec notre
algorithme. La figure 4.17 représente tout d’abord le profil du faisceau au point de focali-
sation dans les deux cas. Les parametres du faisceau de type "tache d’Airy tronquée” ont
été choisis pour que l'intégrale bidimensionnelle de la répartition d’intensité au point de
focalisation soit la méme qu’un faisceau gaussien de rayon wy a 1/e? de 15 um °. Ainsi, &
puissance totale égale, les deux faisceaux auront également une intensité sur 1’axe optique

identique.

SCest a dire qu'ils possedent la méme "surface effective”, égale & : mw3 /2
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tache d'Airy tronquée gaussien

Intensité (U.A.)

r (um) z (mm)

F1G. 4.17 — Fuaisceau gaussien et faisceau de type “tache d’Airy tronquée” de méme “surface

effective” au point de focalisation

simulation numérique (tache d'Airy) - modéle Sheik-Bahae
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Fi1G. 4.18 — Transmission normalisée dans le cas d’un faisceau gaussien et d’un faisceau

de type “tache d’Airy tronquée” de méme “surface effective” au point de focalisation

Les deux faisceaux possedent des répartitions d’intensité au point de focalisation tres
proches. En revanche, on constate une profondeur de champ plus importante dans le cas

du faisceau de type "tache d’Airy tronquée”’, comme nous l'avons déja constaté dans le
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chapitre 3. Dans ces conditions les courbes de transmission normalisée obtenues sont re-

présentées a la figure 4.18.

Dans le cas d’'un échantillon fin, la différence de transmission normalisée est envi-
ron 1,4 fois supérieure pour le faisceau de type "tache d’Airy tronquée”; ce qui rejoint les
résultats de Rhee et al. [63]. Ceci montre bien a quel point ce type de méthode est ex-
tremement sensible a la répartition spatiale radiale et longitudinale du faisceau. Ce genre
de considération est rarement abordé dans la littérature, alors que le modele gaussien est
presque systématiquement adopté. Rares sont les études qui présentent des mesures du
profil radial au point de focalisation et encore plus rares sont les études qui présentent

I’évolution du profil spatial le long de 'axe optique.

Cas d’un échantillon épais

La profondeur de champ du faisceau de type "tache d’Airy tronquée” est plus impor-
tante et dans le cas d’'un échantillon épais, cette zone de forte intensité du faisceau peut
se retrouver partiellement ou entierement dans I’échantillon. Rien ne permet de dire que
le rapport de sensibilité trouvé précédemment sera conservé, et, a notre connaissance,

ceci n’a jamais été étudié.

A T'aide de notre algorithme de propagation, la différence de transmission normalisée
a été calculée pour une épaisseur croissante d’échantillon et comparée au modele de Her-
mann et McDuff. La figure 4.19 représente la sensibilité de la méthode de Z-scan dans le
cas du modele gaussien de Hermann et McDuff et dans le cas d’un faisceau de type "tache
d’Airy tronquée” possédant, toujours, la méme "surface effective”. Pour pouvoir effectuer
une comparaison et estimer I’erreur commise si le faisceau est considéré gaussien, la sensi-
bilité représentée est définie comme le rapport : AT/, ou (3 est le déphasage non-linéaire

défini dans le cas gaussien (voir chapitre 2).

Ainsi, 'utilisation d’un faisceau de type "tache d’Airy tronquée” permet bien d’avoir
une meilleure sensibilité, 1, 4 fois supérieure dans la cas d’échantillons fins. En revanche, ce
gain de sensibilité tend vers 1, 16 lorsque 1’échantillon devient grand devant la profondeur
de champ du faisceau, ce qui, a notre connaissance, n’avait jamais été exploré jusqu’a
présent. Cette étude de la sensibilité de la méthode permet de constater que, méme

dans le cas d'un faisceau non-gaussien contenant peu de modes, faire une approximation
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gaussienne peu induire une erreur de 40% sur la détermination de l'indice de réfraction
non-linéaire. En outre, cette erreur tend vers 16% lorsque 1'épaisseur de I’échantillon est
tres supérieure a la profondeur de champ du faisceau. Dans le cas intermédiaire d’une
épaisseur de l'ordre de la profondeur de champ du faisceau, ’erreur commise varie entre
ces deux valeurs. On comprend alors qu’il est nécessaire d’utiliser un modele adapté,
comme le notre, qui tienne compte de la vrai nature du faisceau pour éviter des erreurs
pouvant aller jusqu’a 40%. En outre, dans le cas d'un faisceau possédant encore plus de
modes, cette erreur risque d’étre encore plus élevée, tout comme le prévoit Rhee, avec
un faisceau de type "top-hat”. Dans le cas d’échantillons fins, 'erreur peut atteindre

ainsi 250%!

0.7 e e e S L S B e e e N B 1.45
064 /2 4140
= 0.5+ . _ 4135
~ —e— faisceau gaussien
'21 04 —o— faisceau de type "Airy tronqué"
g - 1.30 §
2 034 o
2 4125 &
(]
? 024
’ —=— rapport (Airy tronqué / gaussien) 1.20
0.1
- 1.15
0.0 — —— 77—

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
épaisseur de I'échantillon (mm)

Fi1Gc. 4.19 — Sensibilité de la méthode pour un faisceau gaussien et un faisceau de type

“tache d’Airy tronquée” (rayon a 1/e* au point de focalisation : 15 um)

4.3.6 Linéarité de la méthode en fonction de An

Nous avons vu que lorsque le déphasage non-linéaire dans I’échantillon devient trop
important, les courbes de transmission normalisée perdent leur symétrie. La figure 4.20
montre 1’évolution des extrema de transmission normalisée en fonction de la variation

d’indice An.

Lorsque la variation d’indice An devient trop importante, I’évolution des extrema de

transmission normalisée n’est plus linéaire. Par ailleurs, le minimum et le maximum évo-
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luent différemment. En revanche, pour une variation d’indice inférieure & 107?, les deux
extrema évoluent de fagon symétrique et linéaire. En outre, pour une telle variation d’in-
dice, les courbes de transmission normalisée recalées par rapport & la variation d’indice ©
se superposent exactement avec une erreur maximale de 2,5% en z = 0. Ainsi, lorsque la
variation d’indice An reste inférieure & 1075, une seule simulation suffit et la valeur de An

peut étre ajustée de la maniere suivante pour concorder avec les résultats expérimentaux :

ANy

4

T(z, Anegp) = 1+ N (T(z, Angimu) — 1) (4.18)

Nsimu

4 . . . 1.15

o | / | 1.10

‘O

® 3

©

g ] ] 1.05

o]

c 2 1.00

C

2 /

3 0.95

g 1

c 0.90

© _ i

S @\O\O\O
0 . . : 0.85 : : . .
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An An

Fia. 4.20 — Evolution des extrema de transmission normalisée en fonction de la variation
d’indice An dans le cas d’un faisceau de type “tache d’Airy tronquée” et d’un échantillon

de bmm

Dans le cas contraire, d’autres simulations sont nécessaires pour effectuer ’ajuste-
ment avec les résultats expérimentaux. Dans notre configuration expérimentale, la varia-
tion d’indice maximum dans I’échantillon ne dépassera pas 5 x 107°, et la formule 4.18
sera utilisée. Par ailleurs, nous verrons dans le chapitre suivant que le comportement
non-linéaire de la méthode lorsque An > 107° induit une réponse non-linéaire de la
transmission normalisée instantanée. Ceci doit étre pris en compte dans I'interprétation

des mesures, comme nous le verrons dans le dernier chapitre.

6Cest a dire le rapport (T'(z) — 1)/An.

154



4.4. CONCLUSION

4.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons exposé le principe des simulations numériques que nous
avons utilisées pour exploiter les mesures réalisées a 1’aide du banc de métrologie de I'in-

dice de réfraction non-linéaire mis en place a I'Institut Fresnel.

Grace a une simulation du faisceau incident utilisant I'intégrale de Fresnel, nous pou-
vons simuler la propagation de tout type de faisceau incident, et, notamment, d’un fais-
ceau de type tache ”d’Airy tronquée”. Nous avons ainsi pu remarquer que le profil spatial
radial d'un tel faisceau est tres proche de celui d'un faisceau gaussien. En revanche, les
deux faisceaux ne divergent pas de la méme fagon. En effet, le faisceau de type "tache
d’Airy tronquée” diverge plus rapidement, mais en champ proche, il présente une profon-

deur de champ plus importante, d’environ 20%.

Sans aucune retouche des parametres mesurés sur notre montage et injectés dans les
simulations du faisceau incident, nous trouvons un accord parfait radialement et longi-
tudinalement entre nos mesures et nos simulations du faisceau incident. Ceci démontre,
d’une part, la grande précision de notre mise en forme, mais aussi la validité de nos me-

sures et, notamment, de ’étalonnage de la caméra.

Un algorithme de simulation des courbes de transmission normalisée a été également
développé. Cet algorithme repose sur une méthode de propagation pas a pas dans un mi-
lieu non-linéaire dont 'indice de réfraction dépend de I'intensité incidente. Cette méthode
a été mise en oeuvre dans le cas de la symétrie cylindrique. Afin d’effectuer des simula-
tions rapides et stires, nous utilisons un algorithme de transformation de Hankel rapide,
parfaitement adapté a ce genre de probleme. L’algorithme ainsi développé permet de pro-
pager un faisceau quelconque dans un matériau d’épaisseur quelconque, éventuellement
absorbant et possédant des non-linéarités complexes d’amplitude quelconque, pouvant
provoquer des variations d’indice de réfraction photo-induites dépendant de l'intensité
suivant une loi arbitraire. Dans ces conditions, tout type de configuration de Z-scan peut

étre envisagé.

A Taide de cet algorithme tres général, nous avons pu étudier les limites de vali-

dité des différents modeles analytiques présentés au chapitre 2 et notamment constater
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une meilleure sensibilité de la méthode lorsqu’un faisceau de type "tache d’Airy tron-
quée” est utilisé au lieu d’un faisceau gaussien. Dans ce cas, le gain de sensibilité varie
de 1,4 a 1,16 suivant que 1’échantillon est fin ou épais devant la profondeur de champ du
faisceau. Lorsque 'approximation gaussienne est employée abusivement, d’importantes
erreurs peuvent étre commises sur la détermination de I'indice de réfraction non-linéaire.
Ainsi, comme on pouvait s’y attendre avec une telle méthode, le profil spatial du faisceau
incident a une grande influence sur les courbes de transmission normalisée, ce qui est,

finalement, peu mis en avant dans beaucoup d’études de Z-scan.

Par ailleurs, I'influence d’autres parametres comme ’absorption linéaire ou 1’absorp-
tion non-linéaire ont pu étre étudiés, afin de mettre en garde sur leur influence et la
maniere d’exploiter les courbes de transmission normalisées dans ce cas. Par exemple,
il est clair qu'une étude de Z-scan dans un échantillon tres absorbant nécessite 'utili-
sation d'un modele comme le notre, qui peut tenir compte de I'absorption linéaire ou
non-linéaire. Enfin, I’évolution des courbes de transmission normalisée a été étudiée en
fonction de la variation d’indice photo-induite, afin de déterminer la plage de linéarité
en An de la méthode. L’utilisation de cette méthode dans sa plage de linéarité simplifie
la détermination de l'indice de réfraction non-linéaire et permet d’éviter de mauvaises
interprétations supplémentaires des courbes expérimentales, comme nous le verrons au

chapitre suivant.
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Chapitre 5

Interprétation des mesures, étude
des erreurs et études de I’'indice de

réfraction non-linéaire de la silice et
du BK7

Le montage expérimental optimisé, décrit au chapitre 3, nous permet donc de mesurer
avec précision des indices de réfraction non-linéaires aussi faibles que celui de la silice.
La mise en forme particuliere du faisceau permet, en outre, d’avoir une grande stabilité,
une bonne symétrie circulaire, une amélioration de la sensibilité de la méthode et permet
également un passage trés simple de 1064nm a 532nm. Par ailleurs, les simulations
numériques et les caractérisations expérimentales du faisceau incident sont en parfait
accord. Ceci garantit une tres bonne adéquation entre les simulations numériques et les
mesures de transmission normalisée qui seront réalisées. Toutefois, une analyse plus fine
du signal expérimental mesuré va nous permettre de faire le lien entre les courbes simulées
et les courbes expérimentales, et notamment d’étudier I'influence du profil temporel des
impulsions. D’autre part, nous étudierons I'influence des fluctuations des caractéristiques
du faisceau sur la mesure et les erreurs systématiques commises lors des mesures. Enfin,
nous présenterons les mesures réalisées dans plusieurs échantillons de silice et dans un
verre borosilicate, pour deux longueurs d’ondes différentes (1064 nm et 532nm) et deux

durées d’impulsions légerement différentes (20 ns et 7ns).
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5.1 Introduction

Le chapitre 3 a permis de présenter le banc de métrologie de l'indice de réfraction
non-linéaire qui a été développé a I'Institut Fresnel. Nous avons vu qu’il permet d’avoir
une tres grande sensibilité qui va nous permettre de mesurer avec précision l'indice de

réfraction de la silice, particulierement faible.

Dans le chapitre 4, nous avons présenté ’algorithme que nous avons réalisé afin de
simuler les courbes de transmission normalisées dans une configuration de Z-scan arbi-
traire. Nous 'avons utilisé afin de mieux comprendre le comportement des courbes de
transmission normalisée et, en particulier, d’étudier I'influence de plusieurs parametres,
comme le profil spatial du faisceau incident, I’absorption linéaire, ou 1’absorption non-

linéaire pour éviter toute mauvaise interprétation.

Il reste maintenant a faire une analyse claire et rigoureuse du signal expérimental
mesuré, afin de raccorder correctement les résultats expérimentaux aux simulations nu-
mériques. Cette analyse va déboucher sur la définition des parametres spatio-temporels
pertinents a mesurer. Nous en profiterons alors pour étudier I'influence de ces parametres
sur la transmission normalisée, puis I'erreur commise sur la détermination de I'indice de

réfraction non-linéaire.

Enfin, nous pourrons présenter les résultats des études expérimentales qui ont été
menées dans la silice et dans un verre borosilicate (BK7), a deux longueurs d’ondes

différentes, et avec deux lasers nanosecondes de durées d’impulsion différentes.

5.2 Analyse du signal expérimental mesuré

Dans le cadre d’'une approche métrologique comme la notre, ’estimation absolue de
I'indice de réfraction non-linéaire nécessite une connaissance rigoureuse des liens entre
le déphasage directement mesuré par la méthode de Z-scan, les caractéristiques spatio-
temporelles du faisceau incident et 'indice de réfraction non-linéaire ~. Il est également
nécessaire de connalitre tous ces liens pour savoir quels sont les parametres pertinents a
évaluer, et quels seront leurs influences respectives sur la détermination de l'indice de

réfraction non-linéaire. Cette section a pour but d’analyser la méthode de mesure d'un
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point de vue quantitatif, et de définir les grandeurs physiques nécessaires a la détermina-
tion de v a partir des courbes de transmission normalisée obtenues expérimentalement.
Ceci permettra ensuite d’estimer les erreurs sur la détermination de I'indice de réfraction

non-linéaire par la méthode de Z-scan.

5.2.1 Définition de la transmission normalisée instantanée/intégrée

Dans les différentes études concernant le Z-scan, la transmission normalisée ins-
tantanée est définie comme le rapport entre la puissance instantanée transmise par le
diaphragme en présence d'un échantillon non-linéaire divisée par cette méme puissance
lorsque les effets non-linéaires sont négligeables, c¢’est a dire lorsque 1’échantillon est pré-
sent, mais loin du point de focalisation, ou l'intensité maximum dans 1’échantillon est
faible. Dans notre configuration expérimentale, la transmission normalisée instantanée
est définie comme le rapport des puissances transmises par les diaphragmes des voies
signal et référence. Ces deux voies étant identiques, I'une avec et ’autre sans échantillon
cette définition correspond bien a la définition classique de la transmission normalisée,

ainsi qu’a celle de la transmission normalisée calculée numériquement dans cette étude.

Remarque : D’autres configurations expérimentales utilisent une simple réflexion du
faisceau collimaté pour réduire le bruit. Dans cette configuration, la transmission norma-
lisée mesurée est le rapport entre la puissance transmise par le diaphragme et la puissance
totale du faisceau incident. Ce genre de configuration permet de s’affranchir des fluctua-
tions uniquement dans le cas ou la puissance au centre du faisceau sur le diaphragme
est bien corrélée avec la puissance totale du faisceau. Or, expérimentalement, il a été
constaté que le dépointé et les fluctuations du diamétre du faisceau au point de foca-
lisation décorrélent fortement la puissance au centre du faisceau et la puissance totale
du faisceau. Seule la configuration expérimentale comportant deux voies de mesure iden-
tiques permet réellement de mesurer la transmission normalisée telle qu’elle est définie
théoriquement et permet de s’affranchir de toutes les fluctuations, pourvu que les deux
voies de mesures soient parfaitement alignées. Dans notre cas, les fluctuations en énergie
du laser sont d’environ 1 a 2% en écart-type, tandis que 1'énergie mesurée au centre du
faisceau sur les deux voies de mesure fluctue d’environ 3 a 4%. Ceci montre que I’énergie
transmise par les diaphragmes et I’énergie totale du faisceau ne sont pas tres corrélées et

donc, I'utilisation d’une voie de référence composée d’une simple réflexion ne suffit pas ici.
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Expérimentalement, c’est I'intégrale temporelle de la puissance transmise qui est me-
surée sur chaque voie. Cette configuration a été choisie car I’énergie des impulsions est
beaucoup plus stable que leur puissance créte. D’autre part, pour faire une mesure ré-
solue en temps, il faudrait disposer de deux photodiodes rapides possédant une réponse
identique pour ne pas dégrader la corrélation entre les voies de mesure. Par ailleurs, le
bruit électronique haute fréquence observé sur les détecteurs et le codage sur 8 bits de
I’oscilloscope ne permettent pas une résolution suffisante pour faire une mesure correcte
des variations de puissance instantanée. C’est donc une transmission normalisée intégrée
temporellement qui est mesurée, c’est a dire :

[ Py(z,t)dt

T(2) = T Po(t) dt

(5.1)

ou Py(z,t) représente la puissance instantanée transmise par la voie signal (dépen-
dant donc de la position z de I’échantillon non-linéaire) et P,(¢) la puissance instantanée

transmise par la voie de référence sans échantillon.

5.2.2 Expression de la transmission normalisée intégrée en fonc-

tion des parametres du faisceau

D’un point de vue théorique, la transmission normalisée instantanée peut s’écrire sous
la forme linéarisée suivante :

Py(z,1)

T=0="50

= 1+ An(t) F(2) (5.2)

ou F'(z) désigne une fonction de z qui dépend également de I'indice de réfraction, de
I’épaisseur de I’échantillon et des caractéristiques géométriques du faisceau incident. L’ex-
pression précédente fait une hypothese de linéarité des courbes de transmission normalisée
en fonction de la variation d’indice instantanée An(t). Ceci est évident dans le cas d'un
faisceau gaussien et du modele de Sheik-Bahae ou de celui d’Hermann et McDuff (voir le
chapitre 2). En revanche, ceci devient faux dans le cas de forts déphasages non-linéaires.
La linéarité de la méthode en fonction de la variation d’indice An maximum dans I’échan-
tillon a été étudiée numériquement a la fin du chapitre 4. Avec notre faisceau incident,
la fonction F'(z) a été calculée numériquement pour des valeurs croissantes de An. La
relation linéaire 5.2 est vérifiée avec une erreur maximale inférieure & £1% sur les pics de
transmission normalisée lorsque la variation d’indice est inférieure & 10~°. Pour une varia-

tion d’indice inférieure a cette valeur, les courbes de transmission normalisée ne changent
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donc pas de forme, mais sont simplement dilatées proportionnellement & An. Pour une
variation d’indice de réfraction inférieure & 10~°, nous nous placerons désormais dans le

cadre de cette approximation de linéarité de la transmission normalisée en fonction de An.

Par ailleurs, si les effets non-linéaires peuvent étre considérés comme instantanés, c¢’est
a dire de temps de réponse faible devant la largeur d’impulsion, la variation d’indice peut
s’écrire An(t) = v 1(t), ou I(t) représente 'intensité instantanée sur 1’axe optique au point
de focalisation. Ce type d’approximation est clairement vérifiée pour une excitation de
durée inférieure a quelques picosecondes, ou seuls des phénomenes électroniques rapides
sont sollicités. Dans le cas d’impulsions nanosecondes, le phénomene d’électrostriction,
ainsi que des effets thermiques peuvent apporter une contribution non-négligeable a la
variation d’indice de réfraction. En toute rigueur, la variation d’indice devrait prendre
une forme plus compliquée, utilisant un produit de convolution (approximation de filtre
linéaire). Notre but est de mesurer un indice de réfraction non-linéaire global, tenant
compte de toutes les contributions. Ainsi, nous choisirons d’écrire : An(t) = v I(t), ou ~
représente alors la somme de toutes les contributions. Du point de vue temporel, I'indice
de réfraction non-linéaire + pourra donc se décomposer sous la forme de plusieurs termes,
certains dépendants de la forme temporelle de I'excitation (par exemple, dans le cas de

phénomenes thermiques) et d’autres indépendants (phénomenes électroniques rapides).

Dans ces conditions, la variation d’indice suit linéairement la variation d’intensité I(t).

Dans ce cas, la transmission normalisée instantanée prend la forme suivante :
T(z,t) = 1+ Iop(t) F(2) (5.3)

ou p(t) représente le profil temporel de maximum égal a 1 d’une impulsion issue de

notre laser et I, I'intensité créte sur I'axe optique au point de focalisation.

Les puissances instantanées regues par les photodiodes des voies signal et référence

sont donc proportionnelles a :

Py(z,t) o p(t) x (1 4+~ Iyp(t) F(z)) (5.4)
Po(t) o p(t) (5.5)
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Puisque la transmission normalisée mesurée est intégrée temporellement, le signal
effectivement mesuré est donc proportionnel a (voir expression 5.1) :
J pP() dt
[ p(t)dt

Par ailleurs, ce n’est pas I qui est mesuré expérimentalement mais I’énergie £ d’une

T(z)=1+~1 x F(z) (5.6)

impulsion, la répartition spatiale d’énergie au point de focalisation et le profil temporel
des impulsions. Ceci nous amene a définir deux parametres d’intégration temporelle et
spatiale. Afin de réduire les erreurs sur la détermination de Iy, et donc de v, on introduit
une surface effective de faisceau S. au point de focalisation, ainsi qu'une durée

effective d’impulsion 7., définies comme suit :

S, = // Psp(,y) dr dy (5.7)
Van= [ sd (5.8)

ol psp(z,y) représente la répartition d’énergie du faisceau incident dans le plan de fo-
calisation (de maximum égal a 1). Notons que 7, a été défini de telle sorte qu’il représente

la demi-largeur & 1/e dans le cas d’une impulsion & profil gaussien.

Dans ces conditions, les relations suivantes relient 1’énergie totale F, la fluence Fj et

I'intensité créte I sur 'axe optique au point de focalisation et la puissance totale P du

faisceau :
E=Fy, xS, (5.9)
E=Px+/r1, (5.10)
Fy=1Iyx /7T (5.11)

Ainsi, 'expression de la transmission normalisée devient :

VE [ pA(t)dt

T =1
(2) + S, T2

x F(2) (5.12)

En configuration de Z-scan et dans le cas général d’impulsions de profil temporel
perturbé (laser multimode longitudinal), il est clair que le parametre 7. n’est pas le
parametre le plus judicieux a déterminer expérimentalement puisqu’il reste a évaluer
I'intégrale temporelle du profil au carré. Il est plus pertinent et plus juste d’introduire un

nouveau parametre 7. défini par :

L Jrid (5.13)

VerTl ([ p(t)dt)?

162



5.3. ESTIMATION DES ERREURS

Notons que ce nouveau parametre a été défini de telle sorte qu’il représente la demi-

largeur a 1/e dans le cas d'une impulsion & profil gaussien.

L’expression de la transmission normalisée devient finalement, en fonction des para-
metres mesurés expérimentalement et de la fonction F'(z2) :
v E

T(z)=14+———
=) V217, Se

x F(z) (5.14)

5.3 Estimation des erreurs

5.3.1 Conséquences des fluctuations du laser sur la transmission

normalisée

Dans la suite, nous estimerons 'amplitude de fluctuation d’une grandeur A a 'aide de
son écart-type 0 A. Dans I’hypothese ot les fluctuations des différents parametres restent
faibles et pour une position z fixée, les fluctuations de transmission normalisée peuvent

étre estimées par différenciation logarithmique de la relation 5.14. On trouve :

o 0E 4S. o1,  OF(2)

- e

T—1 E S, 7 F(?

(5.15)

Notons que cette relation est pertinente si les différents parametres ne sont pas cor-
rélés. Dans le cas d’une corrélation entre deux ou plusieurs parametres dont les effets se
compensent, cette relation peut conduire a une surestimation des fluctuations de trans-

mission normalisée.

Or, la fonction F'(z) dépend a priori doublement de la profondeur de champ du fais-
ceau. L’amplitude des pics de cette fonction, ainsi que leur largeur en z dépendent de la
profondeur de champ. En effet, la profondeur de champ du faisceau est caractéristique
de la longueur d’interaction non-linéaire dans le matériau, et donc, de 'amplitude du
déphasage non-linéaire induit. En outre, la profondeur de champ est caractéristique de la
divergence du faisceau, et donc du comportement en z des courbes de transmission. Pour
s’en convaincre, reprenons le modele de Hermann et McDuff dans le cas des faisceaux
gaussiens. Vu notre définition de la fonction F'(z), celle-ci vaut, dans le cas du modele
analytique de Hermann et McDuff (voir le chapitre 2) :

9 2 1 2
F(Z):—EXTLOZRX N +ng + v,
2 A 1+v; 9402

(5.16)
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avec v, = (o et vy, = (o— (o, et si z est la position de la face d’entrée de ’échantillon

par rapport au plan de focalisation, on a :

z L
C.O = —— et Cm —=

<R No<Rr

ol ng est I'indice linéaire du milieu, L I’épaisseur de I’échantillon et zg la longueur de

Rayleigh du faisceau gaussien.

Dans le cas ot L > zg, le déphasage non-linéaire effectif dans 1’échantillon est propor-
tionnel a la longueur de Rayleigh (voir chapitre 2). Il en sera de méme pour les extrema
des courbes de transmission normalisée, ce qui est clair sur I'expression de F'(z). D’autre
part, 'expression 5.14 nous indique qu’a énergie constante, toute variation de la surface
effective fera varier les extrema des courbes de transmission normalisée dans le sens in-

verse ! .

Ainsi, dans le cas d’échantillon épais devant la longueur de Rayleigh du faisceau,
toute fluctuation de surface effective est théoriquement exactement compensée par la
fluctuation de longueur de Rayleigh correspondante. Ces fluctuations n’auront donc pas
d’influence sur les extrema des courbes de transmission normalisée mais seulement sur la
largeur en z des extrema. La figure 5.1 illustre ’evolution des courbes de transmission
normalisée pour une épaisseur d’échantillon environ 10 fois supérieure a la longueur de
Rayleigh du faisceau et une variation maximum de £8% du rayon a 1/e, engendrant une
variation de £16% sur la surface effective et la longueur de Rayleigh du faisceau. Cette
variation engendre seulement une altération de la forme des courbes, dont les extrema

s’élargissent, tandis que la différence de transmission entre les extrema ne change que
de £1,5%.

Le méme type de comportement a pu étre constaté dans le cas de faisceau de type
"tache d’Airy tronquée” (figure 5.2). Dans des conditions similaires, c’est & dire avec une
épaisseur d’échantillon environ 10 fois supérieure a la profondeur de champ du faisceau,
la différence entre les extrema de la courbe varie seulement de &0, 6% pour des variations
de surface effective de +14%.

'Rappelons que pour un faisceau gaussien de rayon wg a 1/e, 2, = 27 w3 /A et S, = 7wk
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e

constante * F(z)/S

2

o -

Fic. 5.1 — Allure de la fonction F(z) divisée par S. pour trois valeurs différentes de
surface effective (modéle analytique d’Hermann et McDuff)

e

constante * F(z)/S

24

-15

-10

F1G. 5.2 — Allure de la fonction F(z) simulée numériquement pour un faisceau de type

“tache d’Airy tronquée” et divisée par S, pour trois valeurs différentes de surface effective

Ainsi, dans le cas d’échantillons tres épais devant la profondeur de champ du faisceau,

les fluctuations ou dérives de surface effective n’auront pas d’influence sur le niveau des

extrema de transmission normalisée qui est alors lié principalement a la puissance totale

du faisceau incident, pourvu que celui-ci diverge toujours de la méme fagon, c’est a dire,
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qu’il reste de type "tache d’Airy tronquée”, ou gaussien.

Dans le cas d’échantillons tres épais, nous venons de voir que la valeur de la transmis-
sion normalisée aux extrema est liée principalement a la puissance totale du faisceau, plus
exactement a une puissance “effective” définie comme le rapport entre 1’énergie totale du
faisceau et la durée effective d’impulsion /271 7!. Dans ce cas particulier, il semble raison-
nable d’écrire que les fluctuations des caractéristiques du laser entrainent une fluctuation

des extrema de transmission normalisée caractérisée par :

0T 6E o7

T—-1 E 7

€

(5.17)

Expérimentalement, sur un échantillon d’une centaine d’impulsions, 1’énergie du fais-
ceau apres le filtrage spatial fluctue typiquement de +4% (écart-type) a 1064 nm. Apres
avoir effectué un moyenne sur 100 impulsions, I’énergie de dérive jamais plus de +2%

pendant le temps d’acquisition des courbes de transmission normalisée.

La durée d’impulsion effective 7/ est, quant a elle, calculée numériquement en faisant
I'acquisition d'un échantillon de 100 profils temporels. A partir de chaque profil, 7/ est
estimé a l'aide de la relation 5.13. Dans ces conditions, les fluctuations de 7/ sur 100
impulsions restent inférieures a +2%, tandis que les fluctuations sur la durée effective 7,
estimée a 'aide de la relation 5.8 sont de +8%. Contrairement a 7., le parametre 7. est, en
effet, issu du rapport entre deux grandeurs corrélés. Cette information permet de consta-
ter que la mesure de la transmission intégrée est beaucoup plus intéressante en terme de
stabilité. Les fluctuations de 7, engendreraient une trop grande fluctuation de la transmis-
sion normalisée, nécessitant de faire de nombreuses moyennes pour déceler dans ce bruit
des variations de transmission de 1 a 2%. En revanche, un certain nombre d’informations
temporelles sont perdues dans ce cas, notamment le comportement temporel de I'indice

de réfraction non-linéaire.

En conclusion, dans le cas d’échantillons suffisamment épais, la différence de trans-
mission normalisée va suivre essentiellement les fluctuations d’énergie totale et de durée

d’'impulsion effective 7/,

ce qui correspond pour une moyenne sur une centaine d’impul-
sions a des fluctuations d’environ £2% pour 1’énergie et d’environ £2% pour 7. Ainsi,
durant une acquisition complete, la variation de transmission normalisée d’un extrema
(T — 1) mesurée fluctue théoriquement de £4%, a cause des fluctuations d’énergie du

laser et des fluctuations du parametre temporel effectif 7.
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5.3.2 Linéarité en fonction de ’énergie

Dans ce paragraphe, nous étudions expérimentalement la linéarité de la grandeur AT
en fonction de I’énergie incidente, afin de vérifier qu’aucun autre parametre spatio-temporel
ne varie lorsque I’énergie incidente des impulsions est réglée par rotation de la lame demi-
onde. D’autre part, nous pourrons constater également qu’aucun phénomene non-linéaire
d’ordre supérieur n’entre en jeu. Enfin, ceci va nous permettre de vérifier que 1’approxi-

mation de linéarité faite par la relation 5.2 est également vérifiée.

Cette étude a été menée sur un échantillon de silice amorphe de 11 mm d’épaisseur
afin de se placer le plus pres possible de la zone de saturation de la sensibilité de la
méthode (voir figure 4.19). Plusieurs acquisitions au méme endroit ont été réalisées pour
des énergies variant entre 220 et 800 u.J. Les caractérisations du faisceau a l'aide de la
caméra CCD et de la photodiode rapide ont donné les résultats suivants sur un échantillon

de 100 impulsions :

parametre moyenne écart-type (%)
7! 3,63 ns +2%

e

Se 4,48 x 1075 cm? +1,6%

Les courbes de transmission obtenues dans ces conditions sont représentées a la fi-
gure 5.3. A partir de ces courbes, la différence de transmission normalisée AT entre les
extrema a été tracée en fonction de la variation d’indice An au point de focalisation et
sur I'axe optique (voir figure 5.4). La variation d’indice An représente ici une moyenne
temporelle particuliere, telle que An = v I, ou I, représente alors 'intensité "effective”

calculée comme suit :

E
]e — m (518)

AT pourra ainsi étre comparée aux simulations numériques effectuées parallelement
pour différentes valeurs de An, choisies dans la zone explorée expérimentalement (fi-

gure 5.4).
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Fi1G. 5.3 — Courbes de transmission normalisée obtenues sur un échantillon de silice

d’épaisseur 11 mm a 1064 nm

8% I I
O  simulation numérique
e B expérience

regréssion linéaire d'ordonnée nulle a l'origine / | |
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An =yl

F1G. 5.4 — AT en fonction de la variation d’indice moyennée temporellement (expérience,

simulation et régression linéaire)

En terme de différence de transmission normalisée AT, et pour des échantillons suf-

fisamment épais, on constate une tres bonne linéarité de la méthode tant sur le plan
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théorique qu’expérimental pour différentes valeurs de 1’énergie incidente. Si I’on oublie,
pour l'instant, les points extrémes, un écart maximum d’environ 5% a la régression li-
néaire a été constaté, ce qui particulierement faible. Outre le fait que ce résultat témoigne
d’une grande stabilité du montage, ceci permet de vérifier que les effets non-linéaires ob-

servés sont bien cubiques.

Pour les énergies les plus faibles, la valeur de AT commence a étre trop faible devant
les fluctuations du signal a vide. Les mesures sont alors moins précises. Toutefois, la sta-
bilité du signal a vide nous indique que la variation de transmission normalisée la plus
faible qui peut étre mesurée est de £0,05%, ce qui, reporté sur la figure 5.4, correspond
a une variation d’indice effective de 107%. D’apres les courbes d’évolution de l'intensité
sur I’axe optique du faisceau (chapitre 3 et 4), la longueur d’interaction dans 1’échantillon
est d’environ 2mm a 1064nm (largeur a mi-hauteur des courbes d’intensité sur l'axe
optique). Ainsi, la détectivité de notre montage est de A/500, en terme de variation de

chemin optique dans I’échantillon.

Pour les valeurs d’énergie les plus élevées utilisées, une saturation de AT semble
avoir lieu. Pourtant, la variation d’indice reste encore dans la plage de linéarité (envi-
ron 9 x 1079). Il ne s’agit donc pas, a priori, d’'une erreur sur le modele numérique utilisé
qui reste encore largement valable pour des déphasages non-linéaires aussi faibles. En
revanche, lors d'une des deux dernieres acquisitions, 1’échantillon s’est endommagé. En
effet, pour de telles énergies (environ 800 u.J), la fluence du faisceau sur I'axe optique
est égale & 180 .J/cm?, soit trés proche, voire au dela de la fluence typique d’endomma-
gement du matériau. Ce genre de régime est donc particulierement instable et certains

mécanismes supplémentaires entrent tres certainement en jeu.

A la lumiere de cette étude de linéarité, il est clair que toute détermination précise
de l'indice de réfraction non-linéaire dans la silice en régime nanoseconde nécessite de se
placer dans un cas de figure optimal qui minimise les fluctuations (échantillon épais) et
les risques d’endommagement, tout en conservant un rapport signal sur bruit suffisant,
ce qui laisse une marge de manoeuvre finalement assez étroite, mais dans laquelle nous

avons constaté une excellente linéarité.

En conclusion de tout ceci, il faut retenir la bonne linéarité et la bonne répétabilité de

la mesure. Ceci est principalement du a la faible dérive en énergie et la faible dérive de 77,
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grandeurs qui ont le plus d’influence sur I’évolution de la transmission normalisée pour
un faisceau donné. La dérive de ces grandeurs lors de 'acquisition d’une courbe de trans-
mission normalisée n’entraine pas d’erreur supérieure a +2% sur I’énergie et sur 7. pour
des moyennes sur 100 impulsions, ce qui occasionne une fluctuation maximum de £4%

sur les extrema de transmission normalisée, due aux dérives.

Par ailleurs, notons que si une trop grande dérive est constatée sur la voie de référence,
I’acquisition est rejetée. Enfin, la grande majorité des courbes de transmission normalisée
présentées dans ce document est en fait une moyenne sur 5 balayages consécutifs dont
la bonne répétabilité a été vérifiée. L'incertitude théorique due aux dérives peut donc
étre, plus raisonnablement, considérée égale a environ +2%. Cette valeur est alors en bon
accord avec les résultats de I’étude de linéarité, ou, si ’on oublie les points extrémes dont
nous avons déja parlé, ’écart maximum a la régression linéaire sur les 5 points restants
vaut +2%.

5.3.3 Erreurs d’étalonnage

Le paragraphe précédent a permis de mettre en exergue 'influence des dérives pendant
I’acquisition des courbes de transmission normalisée. Il reste cependant a savoir quelles
sont les erreurs absolues commises sur les mesures de ’énergie, des profils spatiaux et

temporels, c’est a dire les erreurs d’étalonnage des appareils de mesure.

En ce qui concerne la mesure de 1’énergie, le pyrometre a été étalonné par le construc-
teur & 1064 nm et est garanti pour fournir une mesure de I'énergie & +3% a 1064 nm
et 7% a 532nm.

L’étalonnage de la caméra, a I'aide d'une mire graduée a permis de déterminer la cor-
respondance entre la taille réelle dans le plan objet de I'objectif et les pixels de la caméra.
La correspondance vaut : 0,7 um/pizel. L’erreur sur la détermination de ce parametre,
c’est a dire l'erreur sur 1’étalonnage de la caméra est estimée a +2%, ce qui provoquera
donc une incertitude absolue de £4% sur la détermination absolue de la surface effective

du faisceau pour une position donnée.
L’erreur absolue sur la détermination du parametre 7. est plus difficile a évaluer. La

principale source d’erreur possible peut venir d’'un manque de résolution temporelle. La

photodiode utilisée possede une temps de réponse de 17 ps et offre ainsi une bonne réso-
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lution temporelle. L’oscilloscope, quant a lui, possede une bande passante de 500 M H z et
limite ainsi la résolution de notre dispositif de mesure du profil temporel des impulsions.
Pour tenter d’estimer l'erreur absolue sur la détermination du parametre 77, nous avons
déterminé théoriquement le type de profil temporel d’une impulsion simulant le comporte-
ment d’un laser multimode longitudinal comportant 10 modes longitudinaux d’amplitudes
identiques, mais déphasés aléatoirement. Le type de profil temporel obtenu est représenté
a la figure 5.5. Un filtrage passe-bas de fréquence de coupure égale a 500 M H z a été appli-
qué a ce profil. Le parametre 7/ a ensuite été évalué pour les deux profils temporels, I'un
non-filtré, et 'autre ayant subi le filtrage passe-bas simulant la coupure par 1’oscilloscope.
Une erreur typique de 5% a été constatée entre les deux estimations pour plusieurs profils

obtenus en utilisant le méme principe avec des déphasages aléatoires différents.

1.2

profil initial normalisé
10 - — - - profil filtré et normalisé

0.8
0.6

0.4 -

0.2 5

puissance instantanée (U.A.)

0.0

temps (ns)

F1c. 5.5 — Profil temporel issu d’interférences entres 10 modes longitudinauzr de méme

amplitude mais déphasés aléatoirement et profil filtré

Cette estimation ne fait pas office de démonstration, mais elle permet de constater que,
dans le cas d’un profil temporel particulierement perturbé par des fluctuations hautes fré-
quences, la coupure par l'oscilloscope ne perturbe pas trop I'estimation du parametre 7.
En revanche, il est clair que la coupure par 1'oscilloscope provoque une erreur plus im-
portante sur la détermination du parametre 7.. Tout ceci est du au fait, une fois de plus,
que le parametre 7. est issu du rapport entre deux grandeurs corrélées, dépendantes du

profil temporel des impulsions.
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Ainsi, les erreurs dues aux étalonnages des appareils de mesure et a la résolution
temporelle de 'oscilloscope induisent une erreur absolue sur la détermination de I'indice

de réfraction non-linéaire estimée a environ +£12% a 1064 nm et +16% a 1064 nm.

5.3.4 Autre source d’erreur : utilisation hors de la plage de
linéarité en An

Ce paragraphe a pour but de mettre en garde sur une autre source d’erreur potentielle
lorsque la méthode de Z-scan est utilisée hors de sa plage de linéarité en An, c’est a dire,
pour une variation d’indice typiquement supérieure & 107°. Dans ce cas, le minimum de
transmission normalisée commence a saturer, tandis que le maximum croit de plus en plus
vite lorsque An augmente (voir chapitre 4). Ce comportement non-linéaire de la trans-
mission normalisée instantanée en fonction de An peut étre simulé aisément avec notre
algorithme et la fonction F'(z) adaptée peut étre déterminée avec précision. Toutefois, il
est intéressant de voir quel impact ce comportement non-linéaire peut avoir sur la trans-

mission normalisée intégrée, c’est a dire sur la transmission mesurée expérimentalement.

Reprenons, par exemple, la courbe d’évolution du pic de transmission normalisée T},
en fonction de An tracée a la fin du chapitre 4. En toute rigueur, celle-ci n’est donc pas
linéaire en fonction de An. En revanche, elle peut étre approximée par un polynéme du

second degré en An (voir figure 5.6). Ce polynéme du second degré a été estimé égal a :
T, =1+2,36 x 10> An + 2,40 x 10" (An)? (5.19)

D’apres la relation 5.19, I’'évolution temporelle du pic de transmission normalisée ins-
tantané peut étre tracé en fonction du temps. Considérant une variation d’intensité gaus-
sienne de largeur 10ns a 1/e, la variation de transmission normalisée instantanée a été
représentée a la figure 5.7 en fonction du temps, dans le cas de I'approximation linéaire
et de 'approximation parabolique. Le cas d'une impulsion gaussienne perturbée par les
interférences entre deux modes longitudinaux de méme amplitude a également été repré-
senté. Pour se placer dans des conditions ou ’approximation linéaire et I'approximation
parabolique commencent & diverger, une variation d’indice de réfraction maximale de 104
a été choisie. Celle-ci induit, dans notre configuration, un pic de transmission normalisée

instantanée égal a environ 1, 48.
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F1G. 5.6 — Evolution du pic de transmission normalisée T, en fonction de An pour notre
faisceau de type “tache d’Airy tronquée”, dans la silice, a 1064 nm et pour un échantillon

de 5mm
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Fi1G. 5.7 — Evolution du pic de transmission normalisée en fonction du temps pour une
variation d’indice An = 107*. Le cas d’une variation d’intensité a profil gaussien est
représentée a gauche. Le cas d’une variation d’intensité perturbé par des interférences

entres deux modes longitudinaux est représentée a droite.

Il est donc clair que le comportement non-linéaire de la transmission normalisée ins-
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tantanée en An implique un comportement temporel qui ne suit pas la variation tem-
porelle de l'intensité incidente. Pour un profil d’intensité gaussien et si 'approximation
d’'une variation linéaire de la transmission normalisée est faite, comme dans le para-
graphe 5.2.2, la variation de transmission au maximum 7, — 1 intégrée temporellement
differe d’un rapport 1,17 par rapport a la variation de transmission intégrée en tenant
compte du comportement parabolique. Dans le cas d’un faisceau perturbé par des inter-
férences entre deux modes longitudinaux (comme c’est le cas avec notre laser), ce rapport
atteint méme 1,31. Ainsi, méme lorsqu’une simulation numérique adaptée des courbes
de transmission normalisée instantanée est effectuée, le comportement non-linéaire de
la transmission en fonction de An induit une erreur sur ’estimation de la transmission
normalisée mesurée expérimentalement. Cette erreur sur I'estimation de la transmission
intégrée se répercute directement sur I'estimation de 'indice de réfraction non-linéaire et
peut ainsi atteindre 30% lorsque le profil temporel des impulsions est perturbé, comme

c’est le cas ici.

Il est donc préférable d’utiliser cette méthode de mesure dans son régime linéaire
en An, sous peine de compliquer encore un peu plus I'analyse des résultats ou de com-
mettre des erreurs importantes sur la détermination de 'indice de réfraction non-linéaire.

Dans ce travail, la variation d’indice de réfraction est toujours inférieure & 1075,
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5.4 Etude dans la silice avec une durée d’impulsion

de 20ns

5.4.1 Conditions de ’étude

Une premiere série de mesures a été menée a l'aide du laser Nd :YAG Q-Switch
délivrant des impulsions d’environ 20ns de durée effective totale a 1/e. Cette étude a
concerné 4 échantillons de silice de nature différente (Hérasil® et Suprasil®) et de fa-
bricants différents (Schott, Heraeus et Corning). Les 4 échantillons possedent la méme
épaisseur de 5mm, afin de se placer dans les mémes conditions et faire une étude com-
parative. Chaque courbe de transmission normalisée présentée est issue d’'une moyenne
sur 5 balayages consécutifs exécutés au méme point. Durant un balayage, chaque valeur
de la transmission normalisée est issue d’'une moyenne sur une centaine d’impulsions, afin

de s’affranchir des fluctuations d’énergie impulsion apres impulsion.

Le faisceau incident a été caractérisé spatialement et temporellement avant et apres
I’étude. L’énergie moyenne sur 500 impulsions a été mesurée avant et apres chaque sé-
rie de 5 balayages et corrigée de la réflexion sur la face avant de 1’échantillon. Cette
énergie moyenne n’a pas varié a £2% pres durant 'ensemble de I’étude. Les conditions

expérimentales de 1’étude sont résumées dans le tableau 5.1.

Longueur d’onde A [nm] 1064 532
Energie E [mJ| 0,740 0,288
Surface effective S [em?] 3,9x107% | 3,9%x107°
Fluence sur 'axe optique F [J/em?] 190 74
Durée d’impulsion effective 7! [ns] 11,1 6,8
Intensité effective sur I'axe optique I, [GW/cm? 6,8 4,3

TAB. 5.1 — Conditions expérimentales moyennes

2quartz fondu
3silice synthétique
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5.4.2 Résultats a 1w

Une premiere série de mesures a été menée sur les 4 échantillons a la longueur d’onde
de 1064 nm. Les courbes expérimentales et les simulations correspondantes sont représen-

tées a la figure 5.8.
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Fic. 5.8 — Courbes de transmission normalisée obtenues avec 4 échantillons de silice

a 1064 nm (points : expérimental, lignes continues : simulation)

Comme on peut le voir sur ces courbes expérimentales, la sensibilité de notre montage
est particulierement bonne, puisque les fluctuations de la transmission normalisée "a vide”
sont inférieurs a 0,01 en écart-type. Par ailleurs, un tres bon accord est constaté entre
les points de mesure et les simulations. Il est important de noter que les simulations ont
été ajustées aux résultats expérimentaux en ne faisant varier que le parametre An. Tous
les autres parametres ont été mesurés et utilisés pour la simulation du faisceau incident.
Ce dernier a été comparé aux résultats expérimentaux (voir chapitre 4), puis injecté dans

I’algorithme de propagation en milieu non-linéaire.
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5.4.3 Reésultats a 2w

Apres installation du cristal doubleur et une nouvelle caractérisation du faisceau in-
cident, une seconde série de mesures a été menée sur les 4 échantillons a la longueur
d’onde de 532nm. Les courbes expérimentales et les simulations correspondantes sont

représentées a la figure 5.9.
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FiGc. 5.9 — Courbes de transmission normalisée obtenues avec 4 échantillons de silice

a 532nm (points : expérimental, lignes continues : simulation)

De la méme maniere, I’accord entre les simulations et les mesures est tres bon, bien que
pour cette longueur d’onde, les fluctuations du faisceau soient un peu plus importantes,

du fait de la conversion de fréquence.
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5.4.4 Estimation de l’indice de réfraction et commentaires

Pour chaque échantillon, plusieurs mesures a différentes positions ont été réalisées, afin
de vérifier 'uniformité de I'indice de réfraction non-linéaire. Aucune différence significative
n’a pu étre constatée. L’indice de réfraction non-linéaire a été évalué a partir des mesures
précédentes. Le résumé de cette évaluation apparait sur la figure 5.10. Les barres d’erreur
représentent U'incertitude de 12% a 1064 nm et de 16% a 532nm, qui ont été évaluées au

paragraphe 5.3.3.

I 1064 nm [ 1532nm

T

Indice de réfraction non-linéaire y(mzNV)

1 1 1
T T T

SQ1 Schott  H1SV Heraeus S312 Heraeus 7980 Corning

échantillon

Fic. 5.10 — Estimation de ['indice de réfraction non-linéaire v dans 4 échantillons de

silice différents a 1064nm et 532nm

D’apres ces résultats, la sensibilité de la méthode et les dérives ne permettent pas
d’observer des différences significatives de l'indice de réfraction non-linéaire d’un échan-
tillon a l'autre. Dans ces conditions, 'indice de réfraction non-linéaire moyen vaut envi-
ron (4,94 0,6) x 10722 m? /W & 1064 nm et (3,4 4+0,4) x 1072 m? /W a 532nm.

L’indice de réfraction non-linéaire mesuré a 1064 nm est particulierement élevé par
rapport & la valeur habituellement trouvée, de 3 & 4 x 1072m? /W, mesuré a l'aide de
méthode de mélange a quatre ondes [31, 6]. Or, il faut rappeler que cette derniere valeur
ne tient pas compte des mécanismes de temps de réponse supérieur a quelques centaines

de picosecondes, comme les effets thermiques et 1’électrostriction.
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Dans notre étude, tous les mécanismes peuvent étre excités et nous avons vu, no-
tamment, que 1’électrostriction peut apporter une contribution de 1,2 x 1072 m?/W. La
valeur trouvée a 1064 nm est donc plausible et indiquerait alors une forte contribution
induite par des mécanismes de temps de réponse plus lents. Par ailleurs, cette valeur a été
obtenue dans des conditions de fluence particulierement élevée, proche du seuil d’endom-
magement du matériau. Nous avons vu au chapitre 1 que I'absorption d’un échantillon
de silice peu absorbante* n’induit pas de variation d’indice de réfraction significative. En
revanche, un mécanisme d’absorption non-linéaire peut engendrer une absorption supplé-
mentaire. Lors des mesures dans la silice, aucune absorption non-linéaire n’a été obser-
vée. Dans notre configuration expérimentale, ceci signifie que les éventuels mécanismes
d’absorption non-linéaire dans la silice ne provoquent pas de variation d’absorption A«
supérieure & environ 0,003 cm~!. Or, pour une telle absorption supplémentaire, et vu la
forte fluence dans le matériau, la variation d’indice de réfraction thermo-induite peut alors

atteindre l'ordre de grandeur de la variation d’indice induite par les autres mécanismes®.

La valeur trouvée a 532nm est, quant a elle, plus proche de l'indice de réfraction
non-linéaire déterminé par des méthodes de mélange a quatre ondes. Il faut noter que,
pour cette longueur d’onde, la durée d’impulsion est plus faible, du fait de la conversion
dans le second harmonique. Par ailleurs, les fluctuations temporelles du faisceau sont
également plus rapides et d’amplitude plus élevée, puisque le phénomene de conversion
est un mécanisme non-linéaire quadratique. Dans ces conditions, il est possible que les
mécanismes de temps de réponse de 'ordre de la nanoseconde, comme 1’électrostriction,
soient beaucoup moins sollicités. Enfin, toujours a cause de la conversion de fréquence,
I’énergie des impulsions a été fortement réduite et la fluence utilisée est alors plus éloignée
du seuil d’endommagement. Les effets thermiques ont ici tres peu de chance d’induire de

variation significative de 'indice de réfraction.

4de coefficient d’absorption linéique typiquement inférieur & 104 cm =1
5Pour s’en convaincre, il suffit de se reporter aux simulations du chapitre 4 pour évaluer l'effet de
I’absorption non-linéaire sur les courbes de transmission normalisée, puis, de se reporter a ’évaluation

de la variation d’indice induite par les effets thermiques au chapitre 1.
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5.5 Etude dans la silice avec une durée d’impulsion

de "ns

5.5.1 Conditions de ’étude

Afin de valider les résultats obtenus précédemment, une seconde série de mesures a
été menée a l'aide du laser Nd :YAG Q-Switch délivrant des impulsions d’environ 7ns de
durée effective totale a 1/e. Cette étude a concerné cette fois-ci plusieurs échantillons de
silice d’épaisseurs différentes (11 mm, 9,2mm et 6,5 mm), pour vérifier également que le
modele permet de prendre correctement en compte l'influence de 1’épaisseur de I’échan-

tillon.

Le laser utilisé ici fournit des impulsions de durée plus courte. Il sera donc possible,
sans perte de sensibilité, d’atteindre des fluences moins élevées, plus éloignées du seuil

d’endommagement laser.

Tout comme dans 1’étude précédente, le faisceau incident a été caractérisé spatialement
et temporellement avant et apres 1’étude. L’énergie moyenne sur 500 impulsions a été
mesurée avant et apres chaque série de 5 balayages et corrigée de la réflexion sur la face

avant de ’échantillon.

5.5.2 Résultats a 1w

L’énergie moyenne n’a pas varié de plus de +2% durant ’ensemble de 1’étude. Les

conditions expérimentales moyennes de I’étude sont résumées dans le tableau 5.2.

Longueur d’onde A [nm] 1064
Energie E [mJ] 0,436
Surface effective S [em?] 4,54 x 1076
Fluence sur 'axe optique F [J/em?] 96
Durée d’impulsion effective 7! [ns] 3,7
Intensité effective sur 'axe optique I, [GW/cm?] 10,4

TAB. 5.2 — Conditions expérimentales moyennes de l’étude dans la silice a 1w

Dans ces conditions, deux mesures ont été effectuées sur I’échantillon de 11 mm et
sont présentées sur les figures 5.11 et 5.12.
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Transmission normalisée

z (mm)

F1G. 5.11 — Courbe de transmission normalisée obtenue sur l’échantillon de 11 mm a 1w

(points) et simulation (trait continu). L’indice de réfraction non-linéaire obtenu vaut :
R 4,0 x 10720 m2 /W

Transmission normalisée

z (mm)

F1G. 5.12 — Courbe de transmission normalisée obtenue sur l’échantillon de 11 mm a 1w

(points) et simulation (trait continu). L’indice de réfraction non-linéaire obtenu vaut :
v~ 3,9 x 10720 m2 /W

Une bonne répétabilité est constatée a partir de ces deux mesures, puisque l'indice de

réfraction non-linéaire obtenu est le méme a 4% pres.
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D’autres mesures ont été effectuées dans les mémes conditions sur des échantillons
d’épaisseur 6,2mm et 9,2mm. Les résultats sont présentés respectivement sur les fi-
gures 5.13 et 5.14.

1.020
1.015
1.010

1.005

0.995
0.990

0.985

Transmission normalisée

0.980 +——F+—+1"——r———1—+—7—"—1—1—+—7

z (mm)

F1G. 5.13 — Courbe de transmission normalisée obtenue sur [’échantillon de 6,5mm a lw
(points) et simulation (trait continu). L’indice de réfraction non-linéaire obtenu vaut :
v A 3,8 x 10720 m2 /W

Transmission normalisée

z (mm)

F1G. 5.14 — Courbe de transmission normalisée obtenue sur [’échantillon de 9,2mm a 1w
(points) et simulation (trait continu). L’indice de réfraction non-linéaire obtenu vaut :
v A 3,9 x 10720 m2 /W
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Outre le fait que 'on constate encore sur ces études de tres faibles variations de la
transmission normalisée sur les pieds de la courbe, les points de mesure sont en parfait
accord avec les simulations, et ce, avec plusieurs épaisseurs d’échantillon. Ceci tend a

valider une fois de plus notre montage expérimental et nos simulations numériques.

A Tissue de ces quatres mesures, réalisées a lw avec une durée d’impulsion d’envi-
ron 7ns, un indice de réfraction non-linéaire moyen de 3,9 x 10720 m? /W, avec un écart
de 40,15 x 1072 m? /W, soit environ +4%. Comme P'avait montré I’étude de linéarité en
énergie, ceci tend a montrer a nouveau que la sensibilité de notre montage en relatif est

d’environ 5%.

5.5.3 Résultats a 2w

Des mesures ont également été réalisées a 2w sur deux des échantillons précédents. La
mise en forme du faisceau a 2w a été beaucoup plus délicate avec ce laser. Les résultats
obtenus ici sont tres certainement entachés d’une erreur supérieure a 15% car, durant
les acquisitions, la forme du faisceau a été particulierement instable et la simulation
numérique du faisceau incident n’a pas pu étre correctement ajustée a la caractérisation

expérimentale du faisceau. Les résultats sont représentés sur les figures 5.15 et 5.16.

Transmission normalisée

4 6 8 10 12 14 16 18 20
z (mm)
F1G. 5.15 — Courbe de transmission normalisée obtenue sur [’échantillon de 6,5 mm a 2w

(points) et simulation (trait continu). L’indice de réfraction non-linéaire obtenu vaut :
v 2,2 x 10720 m?2 /W
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1.004
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Fi1G. 5.16 — Courbe de transmission normalisée obtenue sur l’échantillon de 9,2 mm a 2w
(points) et simulation (trait continu). L’indice de réfraction non-linéaire obtenu vaut :
v~ 3,0 x 10720 m?/W

La relative divergence entre les courbes expérimentales et les courbes simulées té-
moignent des instabilités du faisceau durant cette étude a 2w. En effet, on a constaté, lors
des simulations numériques du faisceau incident, une nette inadéquation entre les simu-
lations et les mesures, indiquant que le faisceau incident n’était pas correctement mis en
forme lors de ces mesures. Ainsi, deux valeurs assez différentes de 'indice de réfraction
non-linéaire ont été trouvées (plus de 30% de différence), témoignant également de la dif-
ficulté d’'une mesure précise dans ces conditions. Une nette amélioration de la métrologie
devra étre faite pour poursuivre des études dans la silice a cette longueur d’onde. Ceci est
possible en utilisant un laser dont le dépointé est plus faible et dont 1’énergie convertie
est plus stable, ce qui rendra le filtrage spatial et le réglage de la corrélation des voies de

mesure plus aisés.

5.5.4 Conclusion des études dans la silice

A Tissue de ces différentes études menées dans la silice a 1w et 2w et avec deux lasers
différents, de durée d’impulsion d’environ 7ns et 20ns, nous avons pu remarquer, tout
d’abord, une bonne uniformité de I'indice de réfraction sur I’échantillon. Par ailleurs, les
différents échantillons de silice testés ont un indice de réfraction non-linéaire similaire a

quelques pourcents pres. En outre, le trés bon accord entre expérience et simulation et
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la bonne répétabilité des mesures obtenues avec des échantillons d’épaisseurs différentes

montre que notre banc de mesure est stable et que notre modele est bien adapté a notre

montage expérimental.

Par ailleurs, une dépendance tres nette de 'indice de réfraction non-linéaire en fonction
de la durée d’impulsion et de la longueur d’onde a été constatée. Les résultats obtenus

pour les quatres points de fonctionnement utilisés sont résumés sur la figure 5.17.

0532 nm

1064 nm

gamma x 1E-20 m?/W
w

7 ns 20 ns

durée d'impulsion du laser a 1w

F1G. 5.17 — Indice de réfraction non-linéaire de la silice mesuré avec notre montage, pour

deux durées d’impulsions et deuz longueurs d’onde différentes

Comme on peut le constater, I'indice de réfraction mesuré dans ces conditions aug-
mente avec la durée d’impulsion. En effet, nous avons déja évoqué plusieurs fois le fait
que les phénomenes de temps de réponse de l'ordre de la nanoseconde (électrostriction et
effets thermiques) sont théoriquement non négligeables dans la silice en régime nanose-
conde. Or si la durée d’impulsion augmente, ces phénomenes ont de plus en plus le temps
de se développer et induisent une contribution plus importante a la variation d’indice de
réfraction globale. Les mesures effectuées avec les deux durées d’impulsion nanoseconde
différentes tendent a prouver que les mécanismes d’électrostriction et les effets thermiques

apportent une contribution importante a la variation d’indice de réfraction photo-induite.

Par ailleurs, le fait que l'indice de réfraction non-linéaire soit plus faible a 532nm
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par rapport a celui mesuré a 1064 nm ne provient pas uniquement d’une dispersion en
longueur d’onde de I'indice de réfraction non-linéaire. En effet, la conversion de fréquence
nous oblige a travailler avec des profils temporels qui sont théoriquement le carré des pro-
fils temporels du faisceau initial (& 1w). Ainsi, la durée des impulsions qui ont permis de
faire les mesures a 2w sont réduites et les fluctuations du profil temporel sont amplifiées.
Ainsi, I'électrostriction et les effets thermiques sont moins sollicités avec les impulsions

converties dans le second harmonique.

Ainsi, nous avons démontré par 'expérience que 'électrostriction et les effets ther-
miques ont une influence notable sur l'indice de réfraction non-linéaire. La prédiction de
I'indice de réfraction est donc particulierement difficile en régime nanoseconde, puisque
celui-ci va dépendre fortement de la durée d’impulsion, et, dans le cas d’un laser multi-

mode longitudinal, de 'amplitude des fluctuations du profil temporel.

Notons que I'observation d’une telle dépendance avec la durée d’impulsion a été rendue
possible grace a notre parfaite maitrise de la métrologie de la méthode de Z-scan. Les
affirmations et les observations faites dans cette étude n’ont, en effet, de sens que dans la
mesure ou ’on peut avoir parfaitement confiance en les valeurs mesurées et les simulations
numériques effectuées. Ceci est une des originalités de notre approche de la méthode de
Z-scan : controler parfaitement la métrologie de cette méthode pour pouvoir 'utiliser

ensuite avec une démarche prospective qui ait du sens.

5.6 Etude dans le BK7 avec une durée d’impulsion

de "ns

5.6.1 Résultats a 1w

Un échantillon de verre silicate de type BK7 a également été testé a 1’aide de notre

montage expérimental. Le résultat de cette mesure est représenté a la figure 5.18.

Dans ce cas, un indice de réfraction non-linéaire d’environ 5,1 x 1072 m? /W a été
trouvé. Cette valeur est également supérieure a la valeur estimée avec ’équation empi-
rique de Boling, Glass et Owyoung, c’est & dire environ 3,2 x 1072°m? /W en prenant un

indice de réfraction linéaire égal a 1,52 et un nombre d’Abbe égal a 64 [36]. L'indice de

186



5.6. ETUDE DANS LE BK7 AVEC UNE DUREE D’IMPULSION DE 7ns

réfraction est ici plus élevé pour la méme raison que pour la silice, ¢’est a dire que 1’élec-
trostriction et les effets thermiques peuvent apporter une contribution non négligeable
dans le régime nanoseconde. Dans le cas de la silice, nous avons montré dans le premier
chapitre qu’il y avait peu de chance que les effets thermiques jouent un role important
si le coefficient d’absorption linéique est inférieur & environ 1072 e¢m™!. En revanche, le
BKT est, en général, plus absorbant. Pour s’en convaincre, le lecteur pourra se reporter
a I'annexe E et constater quun verre silicate du méme type que le BK7, par exemple
un verre S-BAL de chez Ohara Corporation, présente un coefficient d’absorption linéique

d’environ 3 x 1073 em™! & 1 um.

1.03

1.02 H

1.01

0.99

0.98

Transmission normalisée

0.97 +——"—"—"—"—"F—"—F"—TF"—T—"—1——7——

z (mm)

Fic. 5.18 — Courbe de transmission normalisée obtenue sur un échantillon de BK7 de
8mm a lw (points) et simulation (trait continu). L’indice de réfraction non-linéaire ob-
tenu vaut : v~ 5,1 x 10720 m?/W

5.6.2 Résultats a 2w

Une mesure a également été effectuée dans I’échantillon de BK7 a 2w. Le résultat est
représenté a la figure 5.19. Contrairement a ce qui a été présenté jusqu’a maintenant,
les 5 balayages consécutifs ont été représentés. Tout d’abord, la dissymétrie des courbes
de transmission normalisée indique la présence d’absorption non-linéaire. Par ailleurs, la
modification des courbes balayage apres balayage indique que le matériau a été modifié

par l'insolation.
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F1G. 5.19 — Courbes de transmission normalisée obtenues consécutivement sur un échan-
tillon de BK7 a 2w

Pour étudier plus finement ce phénomene, 1’échantillon de BK7 a été testé dans une
configuration de Z-scan "ouvert”, c¢’est a dire une configuration dans laquelle toute 1’éner-
gie du faisceau est mesurée, afin de ne s’intéresser qu’a l'effet de 'absorption non-linéaire
(voir chapitre 2). La figure 5.20 représente les courbes d’énergie normalisée a la sortie de
I’échantillon, obtenues consécutivement. Comme on peut le voir, ’absorption non-linéaire
semble augmenter balayage apres balayage, puis sature. Ce type de comportement peut
s’expliquer par l'apparition progressive d’absorption linéaire durable non-uniformément
répartie dans I’échantillon. Ce genre de phénomene, déja observé dans le BK7 et d’autres
verres silicates [129], est connu sous le nom de solarisation [36] et est induit dans ce cas par
I’absorption a deux photons a 532 nm. On parle alors de centres colorés photo-induits par
absorption a deux photons. Ce type de phénomene a déja été évoqué au paragraphe 2.4.3
du chapitre 2. Ce phénomene a pour effet d’engendrer une absorption linéaire durable
dans le matériau dans les zones qui ont été irradiées. Lorsque le matériau est irradié par
des tirs répétés issus d’un laser impulsionnel nanoseconde, le niveau d’absorption évolue
en fonction du nombre de tirs, donc de la dose d’énergie qui a été regue par le matériau.
Une saturation de ’absorption est observée au bout d'un certain nombre de tirs et ce

niveau de saturation dépend de la densité d’énergie regue a chaque tir [129].

Nous avons positionné 1’échantillon pour étre au minimum des courbes d’énergie nor-
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malisée représentées a la figure 5.20, afin d’étudier 1’évolution de cette absorption induite

par solarisation en fonction du nombre de tirs. L’évolution du minimum est représenté

a la figure 5.21. A titre de comparaison, le nombre de tirs nécessaire a un seul balayage

de Z-scan a été représenté. Cette mesure a été réalisée avec des tirs de fluence moyenne

égale & 36 J/cm? sur 'axe optique et au point de focalisation. Ces résultats sont en assez

bon accord avec ceux obtenus par White et ses collaborateurs [129] en ce qui concerne la

vitesse d’évolution en fonction du nombre de tir.

Energie totale normalisée
en sortie de I'échantillon

1.01

—o— balayage n°1
—=u— balayage n°2
—o— balayage n°3
—a— balayage n°4
—v— balayage n°5

T T ™ T
16 18

Fic. 5.20 — Courbes d’énergie totale normalisée a la sortie de

consécutivement sur l’échantillon de BK7 a 2w
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F1G. 5.21 — FEvolution de l’énergie au minimum des courbes d’énergie normalisée en fonc-

tion du nombre de tirs

Dans ce cas de figure, il est difficile de faire la différence entre 'effet de ’absorption a

deux photons et la solarisation sur le comportement des courbes d’énergie normalisée. En
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effet, lors des balayages, le phénomene de solarisation induit une absorption linéaire sur
toute I’épaisseur de I’échantillon, engendrant ainsi une sorte de "canal” absorbant dont
I’absorption varie radialement. De plus, le fait que ce phénomene sature au bout d’un
certain nombre de tirs implique que ce profil radial d’absorption induite ne suit pas le
profil du faisceau mais possédera en toute logique un profil se rapprochant plutot d’un
profil radial rectangulaire dont le diametre sera environ égal au diametre du faisceau au
point de focalisation. Pour évaluer grossierement I’amplitude du phénomene, nous avons
tout de méme réalisé une simulation numérique a partir d’'une mesure obtenue apres plu-
sieurs balayages pour que la saturation du phénomene soit atteinte (figure 5.22). Nous
avons considéré, dans les simulations, que tout se passait comme si la courbe d’éner-
gie normalisée obtenue était uniquement due a un phénomene d’absorption non-linéaire

proportionnel a l'intensité.

Energie normalisée
en sortie d'échantillon

z (mm)

Fic. 5.22 — Courbe d’énergie normalisée en sortie de l’échantillon obtenue apres satu-
ration du phénoméne de solarisation avec une intensité effective de 4,2 GW/cm?. Expé-

rience (points) et simulation (trait continu).

Dans ces conditions, la simulation numérique indique que la variation d’absorption A«
est d’environ 0, 1 cm™!. En divisant cette valeur par I'intensité sur 1’axe optique et au point
de focalisation, ceci correspond & un coefficient d’absorption non-linéaire de 0,03 em/GW .
Ce résultat est en accord avec la valeur trouvée dans I’étude de White [129], c’est & dire
environ 0,07 £ 0,04 cm/GW. En outre, cette étude a montré que le coefficient d’absorp-
tion & deux photons est relativement faible, estimé égal a 0,003 cm/GW & 532 nm dans le

BKY7. Ceci tend a indiquer que 'effet observé sur les courbes d’énergie totale normalisée
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est finalement du principalement au phénomene de solarisation, c’est a dire a une réparti-
tion d’absorption linéaire durable et non-uniforme, et non a une absorption photo-induite

réversible.

Grace a la tres grande versatilité de notre algorithme de simulation, nous avons tenté
une nouvelle simulation, cette fois-ci plus réaliste, en négligeant le phénomene d’absorp-
tion non-linéaire et en considérant que les précédents balayages effectuées dans 1’échan-
tillon ont induit un "canal” absorbant, c’est a dire une absorption linéaire non-uniforme
dont la répartition spatiale suit le profil radial d’intensité du faisceau au point de focali-
sation (voir figure 5.23). Le résultat de la simulation est représenté a la figure 5.24. Cette
nouvelle simulation est également en tres bon accord avec les résultats expérimentaux. En
fait, les deux simulations se superposent parfaitement, mais la concordance avec les résul-
tats expérimentaux a été obtenue ici avec un coefficient d’absorption linéaire maximum
au centre du “canal” égal & 0,08 cm~!. Ceci correspond & une variation d’absorption Aa
dans 1’échantillon inférieure de 25% a la valeur trouvée dans le cas d’une absorption

non-linéaire (c’est a dire 0, 1cm™1).

] / apres
faJ.?ceau plusieurs
incident balayages

échantillon

F1a. 5.23 — Illustration de la création d’un “canal” absorbant par solarisation dans [’échan-

tillon

A Taide des courbes représentées sur les figures 5.22 et 5.24, nous constatons donc
expérimentalement et numériquement, qu'une absorption linéaire non-uniforme induite
par solarisation mene au méme comportement des courbes d’énergie normalisée qu'une

absorption non-linéaire.
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Energie normalisée
en sortie d'échantillon

z (mm)

Fic. 5.24 — Courbe d’énergie normalisée en sortie de [’échantillon obtenue apres satu-
ration du phénomene de solarisation avec une intensité effective de 4,2 GW/cm?. Ea-
périence (points) et simulation en supposant qu’un “canal” absorbant irreversible a été

induit dans ’échantillon (trait continu,).

Dans le but d’étudier plus précisément ce phénomene de solarisation® serait de corré-
ler nos mesures avec des mesures d’endommagement ou de microscopie photothermique.
L’'Institut Fresnel est en effet équipé de deux bancs de métrologie maintenant tres bien
maitrisés : un banc d’endommagement laser [17] et un banc de cartographie d’absorption
linéaire par microscopie photothermique [12]. Depuis peu, un nouveau banc de mesure
a d’ailleurs été développé [13] qui permet des études paralleles d’endommagement et
d’absorption, permettant de suivre, in-situ, I’évolution de l’absorption induite par des
inclusions sub-microniques d’or dans des couches de silice lorsque celles-ci sont irradiées

par des impulsions laser nanosecondes.

Pour faire des études de Z-scan plus poussées de la solarisation et améliorer notre
compréhension de ce phénomene, une étude d’absorption pourrait étre envisagée afin de
connaitre I’évolution et la répartition spatiale de ’absorption induite par solarisation, ceci

pour pouvoir I'intégrer dans nos simulations.

Squi, rappelons-le, peut étre considéré comme un endommagement, ou pré-endommagement du ma-

tériau
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5.7 Conclusion

Dans un premier temps, l'analyse précise de la transmission normalisée intégrée a
permis de déterminer le lien entre les courbes de transmission normalisée expérimentales
et les courbes de transmission normalisée simulées. Cette analyse a permis également
d’étudier I'influence des fluctuations du faisceau laser sur le comportement des courbes
de transmission normalisée. En outre, cette analyse a permis de définir le parametre tem-
porel pertinent a mesurer, ce qui nous a amené a définir une durée d’impulsion effective
pour linteraction non-linéaire. Enfin, nous avons remarqué qu’il est crucial d’utiliser la
méthode de Z-scan dans sa zone de linéarité en An, afin d’éviter d’introduire des erreurs
pouvant atteindre 30% et qui sont dues, une fois de plus, a des approximations abusives
qu’il n’est pas toujours facile de remarquer a premiere vue. Par ailleurs, une estimation
des erreurs sur I'étalonnage et de la résolution des appareils de mesures nous indique que
I'indice de réfraction non-linéaire est déterminé avec une erreur de +£12% a 1064 nm et
+16% a 532 nm.

Dans un second temps, nous avons présenté les résultats des études que nous avons
menées a 1064 nm et a 532 nm dans la silice avec deux durées d’impulsions nanosecondes
différentes et dans le BK7. Grace a la stabilité et la sensibilité de notre montage et aux
caractérisations précises des parametres du faisceau, nous avons pu réaliser des mesures
fiables, qui concordent parfaitement avec les simulations numériques effectuées parallele-
ment. Ceci a été vérifié également pour plusieurs énergies différentes et plusieurs épais-
seurs d’échantillons, ce qui montre la linéarité de notre montage et tend a valider le bon
accord avec nos simulations numériques. Une bonne répétabilité des mesures a également

été constatée, indiquant que l'erreur en relatif est meilleure que 5%.

Dans ces conditions, 'indice de réfraction non-linéaire des échantillons de silice testés
est supérieur a l'indice de réfraction non-linéaire trouvé dans le régime femtoseconde.
En effet, comme on pouvait s’y attendre, la contribution du mécanisme d’électrostriction
n’est pas négligeable. L’étude pour deux durées d’impulsion différentes confirme cette
influence des mécanismes de temps de réponse plus lents (de 'ordre de la nanoseconde)
puisque l'indice de réfraction non-linéaire mesuré est plus faible lorsque la durée d’impul-
sion est également plus faible. Par ailleurs, on peut noter qu’aucune variation significative

d’indice de réfraction non-linéaire n’a pu étre constatée d’un échantillon de silice a ’autre.
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Dans le cas du BK7, une valeur élevée de I'indice de réfraction non-linéaire a égale-
ment été trouvée, confirmant 'influence de 1’électrostriction et, éventuellement, des effets
thermiques. En outre, a 532nm, nous avons constaté la solarisation habituelle dans ce
type de matériau, induite par un mécanisme d’absorption a deux photons. L’ordre de
grandeur de ce phénomene a été estimé, mais une analyse plus poussée est nécessaire
pour étudier ce phénomene avec plus de précision. L’étude de cette induction de centres
colorés est intéressante dans le cadre de I'étude des mécanismes de I'endommagement
laser et il faudrait coupler notre analyse de ce phénomene par la méthode de Z-scan avec
des mesures d’absorption et des mesures statistiques du seuil d’endommagement, comme

il est possible d’en réaliser a I'Institut Fresnel.

En conclusion générale, nous avons montré la grande sensibilité de notre montage
a 'aide de mesures dans un matériau aussi peu non-linéaire que la silice. Ceci permet
d’utiliser la méthode de Z-scan dans sa zone de linéarité, c’est a dire, loin de la puissance
critique. Ceci ouvre la voie également a des études dans une large gamme de matériaux,
comme par exemple des matériaux fragiles ou fortement absorbants, sans étre obligé de
travailler dans des conditions d’intensité et de fluence susceptibles de les endommager.
Dans ce cas, il faut noter que notre algorithme tient compte de ’absorption linéaire. En
outre, 'utilisation couplée d’une mesure sensible comme la notre et de notre algorithme
de propagation non-linéaire peut permettre l'optimisation de systéemes ou de chaines
laser qui doivent supporter des puissances proches de la puissance critique. En reprenant
I’annexe B, on peut en effet constater que lorsqu’on passe de 0,95 a 1, 05 fois la puissance
critique, l'intensité maximum dans 1’échantillon peut étre multipliée par 10, au moins.
La nécessité d'un mesure précise de I'indice de réfraction non-linéaire prend ici tout son

sens.
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Ce travail de these a été axé autour de I’étude des variations d’indice de réfraction
photo-induites dans le régime nanoseconde, ceci dans le cadre de I'étude de ’autofocalisa-
tion et de son influence sur 'endommagement laser. Dans cette optique, un nouveau banc

de mesure de faibles indices de réfraction non-linéaires a été développé a I'Institut Fresnel.

Pour mettre en place ce banc de mesure, il a tout d’abord fallu s’intéresser au for-
malisme de 'optique non-linéaire et aux origines potentielles des variations de 'indice de
réfraction photo-induites dans le régime nanoseconde. Nous avons vu que 1’électrostric-
tion ne peut pas étre négligée dans le cas d’un solide comme la silice, possédant un faible
indice de réfraction non-linéaire. Les effets thermiques peuvent également induire une
contribution non négligeable si ’absorption de ’échantillon est suffisamment élevée (&
partir de 1072 cm ™!, typiquement). Apres une étude des différentes approches de mesure
de l'indice de réfraction non-linéaire, nous avons pu constater que la méthode de mesure
la plus adaptée a notre cadre d’étude est la méthode de Z-scan. Cette méthode a un
seul faisceau est basée sur I'étude des déformations du faisceau incident induites par le

phénomene d’autofocalisation.

Une étude bibliographique poussée de la méthode de Z-scan a permis de nous forger
une bonne connaissance de son principe et de ses limites, afin de la mettre en place au
laboratoire et d’étudier la faisabilité d’'une mesure d’indice de réfraction non-linéaire aussi
faible que celui de la silice, c’est a dire 2 a 3 ordres de grandeurs au-dessous de ceux mesu-
rés habituellement par cette méthode. Par ailleurs, dans le régime nanoseconde, 'intensité
du faisceau qu’il est possible d’atteindre est rapidement limitée par I’endommagement du
matériau et par conséquent, il est impossible de se placer dans des conditions expérimen-
tales qui permettent d’obtenir un signal de Z-scan élevé. En outre, il est de toute fagon

préférable de ne pas induire de variation d’indice trop élevée pour éviter de travailler
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proche de la puissance critique et dans un régime de fonctionnement dans lequel la va-
riation de transmission normalisée n’est pas linéairement liée a la variation d’indice dans
I’échantillon. En effet, I'utilisation d’une puissance trop proche de la puissance critique
complique les simulations numériques, l'interprétation des résultats et peut mener, par
une augmentation locale du champ, a I'excitation d’effets non-linéaires d’ordre supérieur,

voire également a I’endommagement du matériau.

Dans ces conditions, nous avons montré la faisabilité d'une telle mesure [130] en met-
tant en place un montage expérimental particulierement stable et optimisé pour répondre
a plusieurs contraintes de notre cadre d’étude : un indice non-linéaire particulierement
faible, des impulsions nanosecondes, un régime d’utilisation proche du seuil d’endomma-
gement et une taille de faisceau réduite pour s’éloigner de la puissance critique. Cette
mise en place a nécessité une bonne connaissance des caractéristiques spatio-temporelles
du faisceau incident et un soin tout particulier concernant le choix de la configuration
expérimentale et I'alignement, afin d’améliorer d’un rapport proche de 10 la sensibilité
de la méthode par rapport a I’étude initiale de Sheik-Bahae. Ceci nous permet d’avoir
une détectivité estimée a A/500 et une sensibilité de A/3000 sur la détermination de la

variation de chemin optique dans 1’échantillon.

Parallelement, un grand soin a été apporté a la maitrise de la métrologie de I'indice
de réfraction non-linéaire par cette méthode [131], en caractérisant précisément et sys-
tématiquement les parametres spatio-temporels réels du faisceau incident. Ceci nous a
également encouragés a développer un algorithme de simulation général, permettant de
simuler le signal obtenu dans une configuration de Z-scan arbitraire avec, notamment, un
faisceau quelconque et une épaisseur d’échantillon quelconque. A 'aide de cet algorithme,
nous avons pu réduire les risques de mauvaise interprétation des mesures expérimentales
qui, rapidement, peuvent mener insidieusement a des erreurs supérieures a plusieurs di-

zaines de pour-cent.

Ainsi, grace a la grande sensibilité et a la parfaite maitrise de notre banc de mesure,
ainsi qu’a l'utilisation de simulations numériques fiables, nous avons pu étudier 'indice
de réfraction non-linéaire de la silice en régime nanoseconde. Plusieurs mesures ont été
réalisées sur plusieurs échantillons de silice de natures différentes, de fabricants diffé-

rents, et d’épaisseurs différentes, pour deux longueurs d’ondes (1064 nm et 532nm) et
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pour deux durées d’'impulsion différentes (7ns et 20ns) [132, 133] avec une erreur es-
timée a 12% a 1064 nm et 16% a 532nm sur la détermination de 'indice de réfraction
non-linéaire. Toutes ces mesures concordent et indiquent effectivement une contribution
non-négligeable de ’électrostriction et, potentiellement des effets thermiques. Par ailleurs,
aucune non-uniformité et aucune différence entre les différents échantillons n’a réellement
pu étre constatée. Les études dans un verre borosilicate de BK7 ont quant a elles per-
mis d’arriver au méme type de conclusion. En revanche, dans le BK7 et a 532nm, un
autre phénomene vient perturber la mesure : il s’agit de la solarisation, induite par un
mécanisme d’absortpion a deux photons. Une étude plus poussée de ce phénomene mérite
d’étre menée et éventuellement d’étre complétée par de mesures d’absorption et d’endom-

magement laser qui peuvent étre réalisées au laboratoire.

Il est important de remarquer a ce stade que c’est notre parfaite maitrise de la mé-
trologie qui nous permet de tirer des conclusions de nos mesures. En effet, nous avons vu
a travers les différents chapitres de ce document que des approximations abusives sur le
type de faisceau incident peut mener a des erreurs de 40% et qu’une utilisation hors de
la plage de linéarité de la méthode peut amener a des erreurs de 30%. Sans cette maitrise
de la métrologie, nous n’aurions donc pas pu constater la présence de 1’électrostriction
avec certitude. C’est 1a un des principaux intéréts de 1’étude poussée de cette méthode
qui, maintenant, offre de nombreuses possibilités d’études quantitatives des phénomenes
non-linéaires. Ainsi, I’étude de matériaux fragiles ou tres absorbants peut étre envisagée
sans que ’on soit obligé de travailler dans des conditions d’intensité et de fluence risquant
de les endommager. En outre, la mesure précise de 'indice de réfraction non-linéaire, cou-
plée a T'utilisation de notre algorithme peut permettre I'optimisation de systemes laser

devant supporter des puissances proches de la puissance critique.

A Taide de ce banc de mesure, des études similaires dans le troisieme harmonique
méritent d’étre tentées. Par ailleurs, des études plus systématiques peuvent également
étre envisagées dans les verres optiques et éventuellement comparées a des études d’en-
dommagement pour mieux quantifier l'effet de I'autofocalisation sur I'’endommagement
laser. Notre algorithme de simulation et notre montage expérimental permettent, en outre,
des études de I’absorption non-linéaire et de la solarisation, qui pourraient étre compa-
rées a des études d’absorption et d’endommagement laser, réalisables a I'Institut Fresnel.

D’autre part, des études comparées en nanoseconde et en femtoseconde peuvent per-
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mettre d’estimer la contribution de mécanismes thermiques ou induits par électrostric-
tion. Ceci peut permettre d’appliquer la métrologie de I'indice de réfraction non-linéaire
a la détermination de caractéristiques thermo-optiques ou opto-mécaniques de matériaux
transparents. En outre, la grande versatilité de notre algorithme de simulation ouvre de
nombreuses voies d’investigation. En effet, cet algorithme est facilement adaptable pour
I’étude de matériaux au comportement non-linéaire singulier, dont 'indice de réfraction
ne varie pas forcément linéairement en fonction de I'intensité. D’une maniere générale, la
méthode de Z-scan possede de nombreuses possibilités d’adaptation, dont certaines ont
déja été étudiées (Z-scan résolu en temps, Z-scan a deux faisceaux) et notre algorithme de
simulation est tres général et permet de décrire finement ’autofocalisation dans 1’échan-
tillon, ce qui offre un grand nombre de possibilités d’études dans une large gamme de

matériaux.
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Annexe A

Conversion entre les systemes MKS
et CGS

Bien que le systeme d’'unité le plus couramment utilisé aujourd’hui soit le systeme
MKS, de nombreux ouvrages et publications, utilisent encore le systeme d'unité CGS
pour la définition de la susceptibilité non-linéaire et de I'indice de réfraction non-linéaire.
Ces grandeurs portent alors la mention [esu], c’est a dire : "electromagnetic system of

unity”.

Afin de pouvoir passer d'un systeme a ’autre, il est utile de rappeler quelques relations

de conversion.

Dans ce travail, la convention adoptée pour le développement en série de la polarisation

électrique est la suivante :
3 ®3)
P = ¢ <X(1)E+ZXX—|E|2E+...) (A.1)
€o

ou le champ s’exprime en V/m.

En revanche, dans le systeme CGS, la convention adoptée pour le développement en

série de la polarisation électrique est la suivante :
3
P:X(I)E+Z x x®|EPE + ... (A.2)

ou le champ s’exprime en statvolt/cm.
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ANNEXE A. CONVERSION ENTRE LES SYSTEMES MKS ET CGS

L’indice de réfraction est défini par les relations :

n>=1+4ny en CGS
X (A.3)

n?=1+y en MKS

Par ailleurs, I'indice de réfraction non-linéaire est, quant a lui, défini a 'aide des

relations suivantes, communes aux deux systemes d’unité :
n:n0+?|E| et n=ng+~vI (A.4)

A Taide de ces conventions, on dresse le tableau A.1, résumant les relations de passage

entre susceptibilité et indices non-linéaires pour les deux systemes d’unité.

CGS MKS
nalesu] = 5 x®[esu] no[m?/V?] = 3 YOO - m/ V3]
no dngeg
4 12
Jlesu] = — nalesu] Alm? /W) = 2o fm? V)
Ng C No

TAB. A.1 — Relations entre susceptibilités et indices de réfraction non-linéaires pour les

systemes d’unité CGS et MKS

Enfin, notons que la plupart du temps, x® et ny sont exprimés en systeme CGS,
tandis qu’il est beaucoup plus parlant et pratique de manipuler 'indice de réfraction
non-linéaire v en m?/W. Sachant que :

Iesu] = I [ﬂ} = 10%x I {W}

cm? X s m2
On trouve la relation suivante :

y[m? /W] = % nalesul (A.5)
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Annexe B

Puissance critique d’autofocalisation

B.1 Estimation dans le cas de approximation pa-

raxiale

Lorsqu’un faisceau traverse un milieu non-linéaire dont l'indice de réfraction croit
avec l'intensité du faisceau, le gradient d’indice introduit tend a focaliser le faisceau. Si
Iamplitude du phénomene est assez élevée, cette autofocalisation peut compenser la dif-
fraction du faisceau. Dans ce cas précis, I'autofocalisation peut mener a un auto-guidage
du faisceau qui a été étudié pour la premiere fois dans les années soixante par Chiao et
al. [115, 134]. A partir d’'une simple interprétation d’optique géométrique du phénomene
dans le cas d’un faisceau de profil radial rectangulaire!, on montre aisément que la dif-
fraction d’un tel faisceau est compensée par ’effet non-linéaire lorsque la puissance totale
du faisceau atteint la valeur critique suivante [115] :

o (1,22))?

P = (B.1)

8ngy

Cette approximation a pu étre vérifiée par une analyse de I’équation de Helmholtz
scalaire paraxiale non-linéaire?, Chiao et al. ont trouvé une solution simple décrivant la
propagation d'un faisceau auto-guidé dans le cas d’un probléeme a une dimension trans-
verse et d’un profil spatial invariable le long de I’axe optique. Dans le cas plus réaliste d'un

faisceau de symétrie cylindrique, Chiao et al. ont trouvé numériquement une expression

I analogie avec le guidage d’un fibre optique & saut d’indice
2 appelée encore équation de Schrédinger non-linéaire ou équation parabolique non-linéaire
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ANNEXE B. PUISSANCE CRITIQUE D’AUTOFOCALISATION

plus précise de la puissance critique, dépendant de la taille du faisceau :

P 5,763 x 2 x et 2 + ™Y (B.2)
c = y avec ne - n *
T2 ng Yy no 11 0" k2

ou 1/I" est une dimension représentative de la taille du faisceau auto-guidé.

Notons que cette expression ne dépend que faiblement de la taille du faisceau et dans
le cas d’un faisceau de taille supérieure a la longueur d’onde (I'x A > 27), 'expression B.2

de la puissance critique tend vers ’expression B.1.

Kelley [117] s’est intéressé au cas d’une autofocalisation du faisceau et non plus sim-
plement d’un auto-guidage. Reprenant 1’équation de Helmholtz scalaire paraxiale non-
linéaire, Kelley a établi une expression de la distance d’autofocalisation, lieu ot I'intensité
du faisceau devient particulierement élevée et il en a déduit une autre expression de la
puissance critique d’autofocalisation, qui a été vérifiée numériquement dans le cas d’un
faisceau gaussien :

o (1,22))?

P = (B.3)

32n97y
Cette expression prévoit une puissance critique 4 fois plus faible qu’avec la définition
de Chiao. Kelley a également établi une loi d’évolution empirique simple, mais valable

uniquement dans le cas ou la puissance est supérieure a la puissance critique.

A T'aide d’une analyse de I'autofocalisation basée sur une approximation de rayons
paraxiaux, Wagner et al. [118] ont encore précisé la description du phénomeéne d’auto-
focalisation, 'expression de la distance d’autofocalisation et ont trouvé numériquement
une expression de la puissance critique concordant avec les résultats de Kelley puisqu’elle

prévoit une puissance critique égale a 0,273 fois la puissance critique de Chiao.

A partir d’une étude numérique de I'équation de Helmholtz scalaire paraxiale non-
linéaire, Dawes et Marburger [119] ont pu vérifier les résultats de Kelley et Wagner en
montrant en particulier que lorsque la puissance du faisceau est comprise entre la puis-
sance critique de Chiao et celle de Wagner, le faisceau subit une "faible” autofocalisation,
n’entrainant pas de variation d’intensité supérieure a 2 fois 'intensité initiale sur 'axe
optique. Au dela de la puissance critique définie comme Wagner, I'intensité le long de

I’axe optique diverge.
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B.1. ESTIMATION DANS LE CAS DE L’APPROXIMATION PARAXIALE

Plus récemment, et toujours & partir de l'approximation paraxiale, Fibich [120] a
évalué la puissance critique d’autofocalisation pour différents profils de faisceau incident
et a introduit une limite inférieure pour la puissance critique. Dans le cas du profil soliton
de Townes [115], solution de I’équation de Helmholtz non-paraxiale, non-linéaire, Fibish
définit la limite inférieure de la puissance critique. Pour ce type de profil, la puissance
critique est définie comme la puissance nécessaire a la propagation d’un soliton spatial
auto-guidé. Pour d’autres profil spatiaux, Fibich explique que le faisceau subit une étape
de "réorganisation” spatiale vers un faisceau du type soliton de Townes, durant laquelle
une fraction de sa puissance est perdue et rejetée loin de ’axe optique. Ainsi, pour un
faisceau de profil quelconque, Fibich constate une puissance critique un peu plus élevée
que la puissance critique définie précédemment, constituant ainsi une limite supérieure
de puissance critique. Dans le cas d’un faisceau gaussien, dont le profil spatial est proche
de celui du soliton spatial de Townes, les limites inférieure et supérieure de la puissance
critique ne differe que d’environ 5%. La puissance critique minimale utilisée par Fibich
vaut :

2
P.=N,x —— avec N,=~1,86225 (B.4)

4T ng y
En résumé, retenons que ces différents travaux basés sur 'approximation paraxiale

proposent une puissance critique d’autofocalisation pouvant s’exprimer sous la forme

suivante :
)\2
P.=Cx— (B.5)
o7y
La constante C' vaut alors suivant les études :

Chiao C =~ 0,58449

Kelley C =~ 0,14612

Wagner C =~ 0,15957

Fibich (limite inf.) C =~ 0,14819

Fibich (limite sup., cas gaussien) | C' ~ 0,15915

A partir de cette puissance critique, les modeles précédents prévoient une autofocali-
sation du faisceau induisant une augmentation rapide de l'intensité sur ’axe optique et

ce sur une distance typique de 'ordre de la distance de diffraction du faisceau?®.

Notons par ailleurs que 'approximation paraxiale est abusive dans la région ou le

faisceau commence a se focaliser fortement puisqu’il atteint une taille extrémement réduite

3dans le cas d’un faisceau gaussien, cette distance est assimilable & la longueur de Rayleigh
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sur une tres faible distance. Depuis ces travaux, les études de ’autofocalisation ont surtout
tenté d’abandonner I'hypothese de paraxialité, ainsi que ’hypothese scalaire qui devient
également fausse dans la zone ou le faisceau converge fortement [107, 124, 126, 127, 121,
128, 122, 125, 123)].

B.2 Etude de l'autofocalisation autour de la puis-

sance critique avec un modele non-paraxial

A Taide de notre algorithme de propagation basé sur la méthode de Feit et Fleck, nous
allons étudier I'autofocalisation autour de la puissance critique définie dans le paragraphe
précédent. Dans la suite, nous choisissons d’utiliser la valeur de la puissance critique éva-

luée par Wagner.

Nous étudions tout d’abord le cas d'un faisceau gaussien de rayon a 1/e? égal & 15 um,
de longueur d’onde 1064 nm et focalisé sur la face avant de ’échantillon non-linéaire.
Nous avons calculé numériquement 1’évolution du maximum d’intensité sur ’axe optique
du faisceau durant la propagation dans le milieu non-linéaire pour une puissance totale

du faisceau proche de la puissance critique (voir figure B.1).

100 N
3 ]
2 fg’_ 100 —
c O 3
o © ]
€ o
28 10
»n - 3
c = 3
25 ]
E -
0.1 L i e e
0.90 0.95 1.00 1.05 1.10
z (mm) P/Pc

Fic. B.1 — Cas d’un faisceau gaussien : Evolution de l’intensité sur l’axe oplique en
fonction de la distance parcourue dans le matériau non-linéaire (4 gauche) et intensité
mazimum sur 'axe optique en fonction du rapport de la puissance du faisceau sur la

puissance critique (a droite)
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B.2. ETUDE DE L’AUTOFOCALISATION AUTOUR DE LA PUISSANCE CRITIQUE AVEC
UN MODELE NON-PARAXIAL

Comme ceci a déja été observé par Dawes et Marburger, pour des puissances 1égere-
ment inférieures a la puissance critique, le faisceau subit une faible autofocalisation, puis
diverge. La valeur de 'intensité sur I’axe optique au foyer d’autofocalisation varie lente-
ment avec la puissance initiale du faisceau et reste inférieure a trois fois I'intensité initiale
lorsque P < P.. En revanche, au dela de la puissance critique, I'intensité au foyer d’au-
tofocalisation augmente alors beaucoup plus rapidement et atteint des valeurs de 1'ordre
de plusieurs dizaines de fois I'intensité initiale pour une augmentation de seulement 10%
par rapport a la puissance critique. D’apres ces résultats, il semble que la valeur de la
puissance critique déterminée a l'aide des modeles paraxiaux estime assez bien la valeur

de la puissance nécessaire a provoquer une autofocalisation dite "catastrophique”.

Dans le cas d’un faisceau de type "tache d’Airy tronquée”, il est intéressant de faire les
mémes simulations numériques. La figure B.2 représente les résultats de ces simulations
pour une faisceau focalisé sur la face avant de I’échantillon. Le faisceau a été choisi afin

d’avoir une surface effective identique au faisceau gaussien utilisé précédemment.

J]—®— gaussien
J--0O-- tache d'Airy tronquée

8 4 100 S

2 35 100 <

©c T 3

£E B 3

58 10 ]

c o 7]

NOR 10

0w = 1 3

c = ]

e3 .

E -

0.1 L B N ma
0.90 0.95 1.00 1.05 1.10
z (mm) P/Pc

Fic. B.2 — Cas d’un faisceau de type “tache d’Airy tronquée” : Evolution de l'intensité
sur l'aze optique en fonction de la distance parcourue dans le matériau non-linéaire (a
gauche) et intensité mazimum sur l'aze optique en fonction du rapport de la puissance

du faisceau sur la puissance critique (a droite)

Dans le cas d’un tel faisceau, on remarque clairement que la puissance critique est

légerement inférieure a la puissance critique estimée dans le cas gaussien (environ 5%
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plus faible). Par ailleurs, 'autofocalisation devient beaucoup plus rapidement “catastro-

phique”.

En conclusion, il est a noter que la détermination de la puissance critique d’autofoca-
lisation reste un probleme délicat. Toutefois, la plupart des études, concordent a quelques
pourcents pres sur la valeur de la puissance critique. Les simulations réalisées a partir
d’un modele non-paraxial semblent converger également vers une valeur proche de celle
obtenue avec les différentes analyses et calculs numériques paraxiaux. Par ailleurs, il a été
constaté que, dans le cas d’un faisceau non gaussien, comme par exemple, un faisceau de
type "tache d’Airy tronquée”, la puissance critique nécessaire a une autofocalisation dite
"catastrophique” est plus faible de quelques pourcents. A ce sujet, il faut garder a I'esprit
que dans le cas d'un faisceau multimode transverse (mais aussi dans le cas d’'un fais-
ceau multimode longitudinal), le comportement non-linéaire des matériaux diélectriques
peut devenir tres complexe et difficile a interpréter, surtout pour des phénomenes aussi
sensibles que I'autofocalisation. L’influence d’un faisceau multimode ou fluctuant sur les
comportements non-linéaires a déja été étudié en détail par Bloembergen dans le cas de

"émission Raman stimulée [135] ou encore de la génération de second harmonique [136].
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Annexe C

Principe de fonctionnement des
lasers Nd :YAG a Q-switch

Il est intéressant de connaitre un peu mieux le principe de fonctionnement des lasers
a Q-switch et évoquer quelques comportements caractéristiques afin d’utiliser ces lasers

et d’interpréter nos caractérisations de faisceau dans de bonnes conditions.

C.1 Introduction des pertes dans la cavité

Il existe plusieurs méthodes pour introduire artificiellement des pertes dans la ca-
vité. Couramment, et dans le cas des lasers utilisés dans cette étude, un composant
électro-optique est utilisé, permettant de faire tourner la polarisation. A 1’aide d’un ou de
plusieurs autres éléments polarisants, I’électro-optique permet d’introduire de tres fortes
pertes dans la cavité avec un temps de réponse particulierement faible (typiquement in-

férieur a 10ns).

C.2 Pompage

Pour pomper le milieu amplificateur, des lampes flash sont utilisées afin d’émettre de
la lumiere uniquement pendant une période de quelques centaines de microsecondes. En
effet, la durée de vie de I’atome dans ’état excité supérieur vaut environ 230 ps dans le cas
du YAG dopé néodyme. Or, a énergie de pompage fixée, l'efficacité de pompage décroit
fortement lorsque sa durée dépasse la durée de vie de 'atome dans I’état excité supérieur.

Pour conserver une bonne efficacité de pompage, il est donc nécessaire de pomper le milieu
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amplificateur sur une tres courte période, ce qui rend indispensable 'utilisation de lampe

flash et d’un circuit électronique adapté.

C.3 Durée d’impulsion

La durée d’impulsion va dépendre de plusieurs parametres. Pour des conditions de
pompage équivalentes, 'impulsion laser mettra d’autant plus de temps pour se former
que la cavité laser est grande. Par ailleurs, la puissance de pompage va avoir un effet

déterminant sur la durée des impulsions.

En effet, le comportement d’un tel laser est fortement dépendant du coefficient d’in-
version initial, défini comme le rapport entre le niveau d’inversion atteint juste avant le
basculement brutal des pertes et le niveau d’inversion seuil, représentant le niveau d’in-
version nécessaire pour que le gain compense exactement les pertes dans la cavité. Si ce
coefficient d’inversion initial est élevé, 'impulsion se forme tres brutalement, la durée du
phénomene est courte et la puissance créte est importante. Or, comme nous ’avons vu
précédemment, l'inversion sera d’autant plus forte que la puissance de pompage a été

importante.

Ainsi, une baisse de la puissance de I'alimentation des lampes flash va augmenter la
taille des impulsions, ce que nous allons constater plus tard. Il est ainsi toujours recom-

mandé d’utiliser les lasers a Q-switch a leur puissance maximum.

C.4 Modes longitudinaux et battements

Dans les milieux amplificateurs solides comme le cristal de YAG dopé néodyme, la raie
d’émission est tres large car elle est considérablement élargie par des vibrations désor-
données de la structure cristalline (élargissement par phonons). Dans le modele classique
d’un dipole oscillant, le spectre de la raie d’émission est décrit par une lorentzienne de
largeur a mi hauteur égale a Aw, et centrée sur w,. Dans le cas du YAG dopé néodyme,
I’élargissement par phonons est tres largement supérieur aux autres contributions a tem-
pérature ambiante et provoque un élargissement de l'ordre de Aw, /27 ~ 120 GHz [59],
ce qui correspond & une largeur de raie en longueur d’onde de 0,45nm (centré autour
de A\, = 1064 nm).
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Par ailleurs, pour une cavité laser de longueur L = 50 ¢m, la transmission de la cavité
présente des pics distants de A2 /2L ~ 0,0011 nm. Seuls les modes pour lesquels le gain
sera supérieur aux pertes dans la cavité pourront osciller, ce qui a tendance a réduire
le spectre d'un rapport 10 par rapport a la largeur de raie d’émission initiale. Ainsi, le

spectre d’'un laser Nd :YAG possede approximativement 1’allure représentée a la figure C.1.

Un grand nombre de modes longitudinaux coexistent donc dans la cavité d'un laser
Nd :YAG (ici, une quarantaine a mi-hauteur), susceptibles d’interférer les uns avec les
autres et de moduler I'impulsion de sortie. Dans le cas idéal de modes longitudinaux en
phase et de méme intensité, la figure C.2 représente l'allure théorique de la puissance
de sortie d'un laser ayant une cavité de 50 cm de long, modulé par une gaussienne de

largeur 10ns & 1/¢2.

1.2 1
0,045 nm

1.0 1

0.8

0.6 +

0.4

Spectre en sortie de laser

0.2 1

1063.96 1063.98 1064.00 1064.02 1064.04
A (nm)

Fic. C.1 — Allure typique du spectre d’un laser Nd :YAG

La grande quantité de modes disponibles dans les lasers a milieu amplificateur solide
permet de générer des trains d’impulsions tres courtes. La mise en phase de ces modes
est a l'origine du principe de génération d’impulsions sub-nanosecondes (mode-locking).
En réalité tous ces modes sont déphasés, ce qui brouille les interférences observées a la
figure C.2.
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1.0+ 1 mode
<: 1 /
= 0.8 2 modes
0 g
§ 0.6 10 modes
(6] 4
©
o 044
(8]
[ 4
©
2 024
2 ]
o
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FiG. C.2 — Puissance instantanée théorique en sortie d’un laser de longueur de cavité égale

a 50 cm dans Uapproximation d’interférences a N ondes monochromatiques en phase

Toutes ces considérations sont approximatives et la résolution de tels problemes n’est
pas simple. Par exemple, en présence de plusieurs modes transverses, des résonances addi-
tionnelles sont & prendre en compte dans la cavité [114], pouvant ajouter autant de modes
longitudinaux supplémentaires qu’il y a de modes transverses. Retenons simplement que
les impulsions nanosecondes issues de lasers Nd :YAG peuvent comporter des variations
a des fréquences tres élevées qui ne sont pas toujours visibles par les instruments de
mesures. Ceci a peu d’importance la plupart du temps mais pour I’étude quantitative
précise de phénomenes non-linéaires rapides, il est indispensable d’avoir conscience de ces

phénomenes.
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Annexe D

Calculs explicites du modele de
propagation de Feit et Fleck en

symétrie cylindrique

Pour décrire I'évolution d’un faisceau focalisé quelconque en milieu amorphe non-
linéaire, nous avons choisi d’utiliser le schéma de propagation de Feit et Fleck [107]. Pour
réduire le temps de calcul et la taille de stockage nécessaire, nous avons également fait
I’hypothese d’un faisceau a symétrie cylindrique, c¢’est a dire que le champ est indépendant
de la coordonnée cylindrique 6. Dans ces conditions, nous supposons tout d’abord que
I’amplitude complexe du champ électrique vérifie I'équation de Helmholtz non-linéaire en

coordonnées cylindriques :

O’E 10E 0&°E  w?
T nP(w F=0 D.1
oz v ar 92 & (w7, 2) (D.1)

Adoptant la méme notation que Feit et Fleck, les opérateurs suivant sont alors définis :

0
pP=— D.2
o (D.2)
) 1
o | W oo)\?
Q= (VT%—?n ) (D.3)
ol ici, le laplacien transverse V7 représente §?/9r* + 1 9/0r.
L’équation D.1 peut alors se réécrire sous la forme :
(PP+Q%) E=0 (D.4)
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EN SYMETRIE CYLINDRIQUE

Cette forme est équivalente également a :
[(P+iQ)(P—iQ) +i(PQ - QP) E =0 (D)

Or, pour de faibles variations d’indice suivant z, c¢’est une bonne approximation de
considérer que PQ) = (QP. Dans ces conditions, ’équation précédente et satisfaite par des

ondes indépendantes se propageant vers les z positifs ou négatifs et devient :

oF
— = +iQF D.
= +iQ (D.6)

Intégrant cette équation pour 'onde se propageant vers les z positifs et sur une petite
distance Az, le champ a la position Az peut s’exprimer en fonction du champ a la

position z = 0 de la maniere suivante :

B(r,Az) = exp (z /0 - de) E(r,0) (D.7)

Pour une variation d’indice lente dans la direction z ou pour un incrément Az suffi-

samment petit, ’équation précédente vaut approximativement
E(r,Az) = exp (1AzQ) E(r,0) (D.8)

Par ailleurs dans leurs premiers travaux sur la propagation d’onde dans des fibres a
gradient d’indice [137], Feit et Fleck ont montré que l'opérateur () peut s’exprimer sous
la forme suivante :

Q- (vi+5n) - Vi
C (V2+ 2 n)
ou [n, Q] = n@Q — Qn.

Feit et Fleck ont également montré dans ce méme travail que pour de lentes variations

—|—En+ e Gl
n

n,
S T

N|=

w
+on

transverses de l'indice n, [n, Q] = 0 et I'indice n peut étre remplacé par I'indice linéaire ny

dans le premier terme de la relation D.9, ce qui donne finalement :

2 b 2
Q=(V%+w—2n2) ~ VTl +k+k{(£)—1}
¢ (VF+ k)2 +k "o

avec k =now/c (D.10)

Finalement, exprimant I’amplitude complexe du champ électrique sous la forme F(r, z) =
U(r, z) exp(ikz), les relations D.8 et D.10 nous donne :

Vi Ly
+k

1Az
(VZ + k?)

U(r,Az) = exp U(r,0)

=

avec x = k[(n/ng) —1] (D.11)
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Au second ordre en Az, cette expression peut étre éclatée en la forme symétrique

o (v
2 \(V2+k2)2 +k

Be( v
2 \(VZ+4k2)2 +k

Ce schéma de propagation peut étre vu en trois étapes : Une étape de propagation sur

suivante :

U(r,Az) = exp exp (i1Azx)

I

X exp U(r,0) +o(A2%) (D.12)

une petite distance Az/2, I'introduction d’un déphasage Az x et une nouvelle propaga-
tion sur Az/2. Dans le cas d’'un milieu non-linéaire, le déphasage varie transversalement
puisque x est proportionnel a la répartition d’indice, elle méme liée a 'amplitude du

champ électrique par la relation classique :
n(r,z) =no+v x I(r, z)

Jusqu’ici, la symétrie cylindrique n’a pas introduit de changement par rapport a la
description originale de Feit and Fleck. Pour effectuer les propagations décrites par les
deux opérateurs extréemes de I'expression D.12, nous allons maintenant devoir passer dans
I’espace de Fourier. Comme nous avons choisi la symétrie cylindrique la transformation

utilisée est la transformation de Hankel d’ordre 0 décrite par les relations suivantes :

A~

U(o,z) =2m /00 rU(r, z) Jo(2mor) dr (D.13)
U(r,z) =2m /00 o Ulo, 2) Jo(2nor) do (D.14)

Ainsi, application du laplacien transverse au champ U(r, z) peut s’exprimer sous la

forme : .
VaU(r,z) = 27r/ o U(o,2) V2 [Jo(2nor)] do (D.15)
0
Or, par définition, la fonction Jy(2wor) vérifie I'équation :

02 Jo(2mor) N 1 0Jo(2mor)
or? r or

Ainsi, on vérifie que 'opérateur laplacien transverse dans ’espace réciproque de la

+ (270)? Jo(27mor) =0 (D.16)

transformée de Hankel revient & multiplier par —(27c)%. L’opérateur de propagation

décrit par les deux termes extrémes de la relation D.12 devient simplement, dans 1’espace

Z& ( —(270)? )
2 \(~(2n0)? + kQ)% +k

réciproque :

A

P =exp

(D.17)

213



ANNEXE D. CALCULS EXPLICITES DU MODELE DE PROPAGATION DE FEIT ET FLECK
EN SYMETRIE CYLINDRIQUE

Ainsi, il est possible d’évaluer 'amplitude complexe du champ a la position z + Az
a partir de 'amplitude a la position z a 'aide d’une multiplication par I'opérateur P
dans l'espace réciproque, une multiplication dans Iespace réel par exp(iAz x) puis une

nouvelle multiplication par 'opérateur P dans I’espace réciproque.
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Annexe E

Propriétés optiques linéaires de

quelques verres silicates

Nous présentons ici quelques propriétés optiques de verres silicates. Ces données
concernent une vingtaine de verres fabriqués par OHARA CORPORATION et sont dis-

ponibles sur le site http:\\www.oharacorp.com.

E.1 Diagramme d’Abbe : indice et dispersion

Pour classer les différents types de verres, leur position est indiquée sur le diagramme
d’Abbe qui comporte le nombre d’Abbe 1, en abscisse et I'indice linéaire ng en ordon-
née E.1. Le nombre d’Abbe est caractéristique de la dispersion chromatique et est défini
comme :

ng — 1
Vg= ———
ngp —nc

ol ng, nr et ng sont les indices de réfractions mesurés respectivement avec la raie
jaune de I'Helium (587,56 nm), la raie bleue de I'hydrogene (486,13 nm) et la raie rouge

de I'hydrogene (656,27 nm).

E.2 Absorption linéaire

Le coefficient d’absorption linéaire d’une vingtaine de verres est également représenté

pour 4 longueurs d’ondes a la figure E.2.
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ANNEXE E. PROPRIETES OPTIQUES LINEAIRES DE QUELQUES VERRES SILICATES
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Fic. E.1 — Diagramme d’Abbe des verres de OHARA CORPORATION
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Fi1G. E.2 — Coefficients d’absorption des verres de OHARA CORPORATION d A = 350 nm,
500 nm, 1000 nm et 2000 nm
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Résumé

Lorsqu’un faisceau laser de forte puissance traverse un matériau transparent, I’auto-
focalisation peut mener a une dégradation de la surface d’onde ou conduire a un endom-
magement du matériau. Afin de mieux comprendre ces phénomenes, la mesure précise
de l'indice de réfraction non-linéaire est capitale. Dans le régime nanoseconde, plusieurs
mécanismes peuvent mener a une variation photo-induite de 'indice de réfraction non-
linéaire. Afin d’étudier les variations d’indice de réfraction photo-induites dans le régime
nanoseconde, un banc de mesure sensible de faibles indices de réfraction non-linéaire a
été développé. Ce banc de mesure est basé sur une méthode de mesure de déformation
de faisceau : la méthode de Z-scan. A l'aide d’une parfaite maitrise de la métrologie et
d’'un algorithme de simulation tres général, I'indice de réfraction non-linéaire peut étre
mesuré avec une sensibilité de A/3000 sur la variation de chemin optique dans le matériau
et une erreur absolue estimée a 12% a 1064 nm et 16% a 532 nm sur I'indice de réfraction
non-linéaire. Dans ces conditions, 'indice de réfraction non-linéaire de la silice et du BK7
a pu étre mesuré a 1064 nm et a 532nm. Une contribution non négligeable de 1’électro-
striction et des effets thermiques a pu étre constatée.

Mots-clefs : optique non-linéaire, indice de réfraction non-linéaire, absorption non-
linéaire, électrostriction, effets thermiques, autofocalisation, Z-scan, métrologie, propaga-
tion laser, impulsion nanoseconde, silice, verres optiques, solarisation, endommagement
laser

Abstract

When a high power laser beam goes through a transparent material, self-focusing
may lead to a degradation of the wave surface quality or to a damage of the material.
In order to have a better understanding of these phenomena, it is crucial to obtain an
accurate measurement of the nonlinear refractive index. In the nanosecond regime, seve-
ral mechanisms may lead to a photoinduced variation of the nonlinear refractive index.
In order to study the photoinduced variations of the nonlinear refractive index in the
nanosecond regime, a sensitive measurement bench of small nonlinear refractive indexes
has been developed. This measurement bench is based on a beam distortion measurement
method : the Z-scan method. Thanks to a perfect mastery of the metrology and a very
general simulation algorithm, the nonlinear refractive index can be measured with a sen-
sitivity equal to A/3000 on the optical path variation inside the material and an absolute
error estimated to be 12% at 1064nm and 16% at 532nm on the nonlinear refractive
index. In these conditions, the nonlinear refractive index of silica and BK7 was measured
at 1064 nm and 532nm. A non negligible contribution of electrostriction and thermal
effects was noticed.

Keywords : nonlinear optics, nonlinear refractive index, nonlinear absorption, electro-
striction, thermal effects, self-focusing, Z-scan, metrology, laser propagation, nanosecond
pulse, silica, optical glasses, solarization, laser damage
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