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Introduction

ous sommes en 'an 4000 avant Jésus-Christ en Mésopotamie, au sud de 'actuelle

Irak, les Sumériens développent le systéeme d’écriture cunéiforme en gravant des

inscriptions sur des tablettes de boue séchée. Plusieurs milliers de ces tablettes

ont été retrouvées par des archéologues (Fig. 1(a)) qui tous notérent un détail

troublant : ces inscriptions cunéiformes étaient tres petites, moins de quelques millimetres de
hauteur, et ne pouvaient donc étre lues sans ’aide d’un systéme permettant de les "magnifier".

Et plus troublant encore, comment ces caracteéres furent-ils gravés?

(a) Exemple d’inscriptions cunéiformes  (b) Lentille de Nimrud (British Museum)

F1GURE 1 — Utilisation d’une lentille il y a plus de 3000 ans...

En 1885 dans la ville de Nimrud, I’archéologue anglais Sir Austen Henry Layard trouva pres
de la zone d’ou furent déterrées les tablettes un cristal massif paraissant avoir été taillé et poli
sous la forme d’une lentille plano-convexe (Fig. 1(b)). Certains penseérent que cet objet était pu-
rement décoratif mais d’autres avancerent que les Sumériens purent ’avoir utilisé comme loupe.
Ainsi, il y a plus de 6000 ans, bien avant 1’écriture de tout traité d’optique, 'Homme aurait

utilisé la réfraction des rayons lumineux par une lentille. Toutefois, la lumiére n’a toujours pas



été faite sur ce mystere...

On retrouve ainsi de nombreux exemples de tels objets pouvant s’apparenter a des lentilles
dans I'antiquité Gréco-Romaine !. Dans I’empire Romain, de telles lentilles semblaient étre uti-
lisées par certains artisans pour des travaux de précision ou pour identifier des sceaux de cire.
Il a méme été rapporté que ’empereur Néron aurait utilisé une pierre précieuse taillée pour
regarder les jeux de gladiateurs, afin de corriger sa présumée myopie. En 424 avant Jésus-Christ,
dans sa piece Les Nuées, le poete grec Aristophane mentionne déja un verre ardent capable de
produire du feu & partir des rayons solaires. Cette idée fut reprise par les Vikings au 11°™€ siécle,
qui se servirent de lentilles d’excellente qualité pour allumer leurs feux. Apres 'avenement de
Ioptique géométrique aux 16°™€ et 17°™€ siecle, la lentille est sans doute devenue le dispositif
optique le plus répandu dans les laboratoires ainsi qu’un élément indispensable a des millions
de personnes portant des verres correcteurs. Au début du 19°"¢ siecle, le physicien Augustin
Fresnel introduisit une autre fagon de focaliser la lumiere, non plus a ’aide de la réfraction mais
en utilisant la diffraction de la lumieére et inventa ainsi la célebre lentille de Fresnel, utilisée dans
les phares et de nos jours dans les videoprojecteurs. Nous voyons a travers cet exemple qu'une
lentille peut ainsi étre considérée comme un élément optique diffractif (EOD) modifiant la phase
de la lumieére incidente, que la lentille soit réfractive ou diffractive. Nous conserverons ce point

de vue tout au long de ce mémoire de these.

Avec les progres de l'ingénierie et I'invention du laser il y a 50 ans, la lentille est devenue
un objet parfaitement mailtrisé et présent dans toutes les expériences d’optique. Depuis lors,
avec I'avenement de nouvelles sources lasers et de sources de rayons X, de nouveaux challenges
concernant la focalisation des faisceaux ont émergés. Dans le domaine des rayons X, il n’est
par exemple pas possible de réaliser de lentilles réfractives efficaces, la courbure nécessaire étant
trop faible. Ainsi, des lentilles diffractives basées sur des cascades d’objets diffractifs (double
diaphrames par exemple) ou des réseaux zonés (Fresnel zone plates, en anglais) ont été déve-
loppées [1,2]. Nous montrerons dans ce manuscrit qu'il est possible de concentrer la lumiére sur
I’axe optique en utilisant une cascade d’objets diffractifs de phase transparents. Concernant les
lasers de fortes puissances, il est crucial de réussir efficacement a déposer une grande quantité
d’énergie sur une petite tache focale. Dans cette optique, deux solutions peuvent étre envisagées.

La premieére consiste a augmenter la puissance du faisceau incident avec cependant le probleme

1. Le lecteur pourra trouver de nombreux détails dans le papier "Crystals and Lenses in the Graeco-Roman

World" par D. Plantzos publié dans I’American Journal of Archaeology.



de la perte de qualité de ce faisceau par effets thermiques ou non-linéaires dans le matériau
laser, conduisant nécessairement a une focalisation moins efficace. Afin de réussir & déposer de
fortes énergies dans de petites zones (faisceaux dits "de forte brillance"), il s’agit donc de trouver
un compromis entre qualité et puissance du faisceau. Nous aborderons donc dans cette these
une technique permettant d’extraire une forte puissance d’un laser en augmentant fortement le
volume de son mode résonnant. Il s’agit alors de forcer la cavité laser a osciller sur un mode
transverse d’ordre élevé en introduisant un élément optique diffractif dans la cavité favorisant
lapparition du mode désiré et/ou en mettant en forme le faisceau de pompage afin d’obtenir le
recouvrement adéquat entre pompe et mode oscillant. Dans I'optique de réussir & concentrer effi-
cacement la lumiere, la deuxiéme solution consiste, a puissance constante, & diminuer la taille de
la tache focale et plus particulierement a réduire la zone dans laquelle I'intensité du faisceau est
considérable, appelée volume focal. L’étendue spatiale de cette zone est intrinséquement limité
par des systémes optiques qui sont nécessairement limités par diffraction. Ainsi, nous présen-
terons une technique permettant de diminuer la résolution spatiale longitudinale des faisceaux

lasers focalisés.

Le travail de cette thése, au-dela de s’inscrire dans cette problématique, est centré sur ’étude
des effets de lentille non-linéaires induits par la pompe dans les lasers a solides, qu’ils soient purs
ou non, et plus particulierement sur les effets de lentille électroniques dits "de population'. Ces
derniers sont dus a des variations athermiques de 'indice de réfraction (ne provenant pas d’une
contribution thermique) suite & un pompage optique et peuvent avoir des effets considérables
sur le fonctionnement des lasers, qu’ils soient fibrés [3] ou a solide [4], ce qui suscite l'intérét de
différents groupes de recherche dans le monde. Ces variations d’origine électronique sont attri-
buées a une variation de la polarisabilité des ions du milieu laser lorsqu’ils passent de leur état
fondamental & un état excité et sont donc considérées comme pseudo-non-linéaires, car ne dépen-
dant en aucun cas de la susceptibilité non-linéaire du matériau mais dépendant tout de méme de
I'intensité. Du fait de leur influence certaine sur les propriétés spatio-temporelles des lasers [5], la
mesure de ces variations d’indice se révele donc essentielle, aussi bien pour mieux appréhender
le comportement des lasers a solide que dans l'optique d’utiliser ce phénomeéne pour diverses
applications (auto-déclenchement, nettoyage de faisceau). C’est pourquoi cette thése est centrée
sur la métrologie des effets de lentille de population et plus particuliérement sur une technique
de mesure ayant rencontré un immense succes pour la mesure de ces déphasages non-linéaires :
la technique Z-scan. Nous mettrons ainsi en évidence la nécessité de posséder des méthodes de

mesure plus sensibles afin de pouvoir caractériser de tres faibles effets de lentilles. Cette étude



nous permettra de dresser un cahier des charges de la technique idéale et de souligner les limita-
tions inhérentes aux diverses améliorations du Z-scan. Ces deux points seront pris en compte dans
la réalisation d’une nouvelle technique, appelée Baryscan, permettant d’atteindre une sensibilité
parmi les plus grandes atteintes a ce jour. A travers ces techniques de mesure des variations de
I’indice de réfraction, nous discuterons la pertinence des mesures de ces effets de lentille lorsque
celles-ci sont sujettes a des aberrations ou a des phénomenes dégradant leur qualité et mettrons

en place une méthode permettant de révéler de la présence ou non de ces effets parasites.

Le premier chapitre de ce mémoire concerne donc les différentes maniéres de focaliser les fais-
ceaux lasers avec une lentille réfractive ou non. Aprés quelques rappels concernant les techniques
classiques, nous montrerons théoriquement et expérimentalement qu’il est possible de focaliser
un faisceau laser a 'aide d’une cascade d’éléments optiques diffractifs de phase transparents,
technique pouvant répondre efficacement a la problématique de la focalisation des rayons X.
Plus particulierement, nous mettrons en place un modele numérique permettant de concevoir
une cascade de trous de phase ayant la propriété de focaliser un faisceau laser incident. Dans
I'optique de 'obtention de hautes brillances, nous présenterons ensuite la mise en ceuvre d’une
technique permettant de forcer un laser a osciller sur un mode de Laguerre-Gauss TEM,,g d’ordre
élevé mais unique, afin d’obtenir un volume de mode important. Cette étape a été réalisé en
collaboration avec ’équipe du Pr. Andrew Forbes (Mathematical Optics Group, NLC'). Enfin,
dans le cas ou il n’est pas possible d’introduire d’objets dans la cavité laser (cas des lasers mi-
crochips par exemple), nous exposerons une méthode permettant d’obtenir le mode désiré par
une mise en forme du faisceau de pompe par un EOD de phase. Ces deux techniques de mise
en forme permettront de plus d’introduire une technique permettant de réduire le volume focal

d’un faisceau laser focalisé.

Dans le deuxiéme chapitre, nous focaliserons notre attention sur les effets de population
dans les lasers a solide. Ainsi, apreés avoir abordé ’origine microscopique de ce phénomeéne en
termes de variation de polarisabilité entre les états fondamental et excité, nous exposerons les
problemes que ces effets peuvent engendrer dans les lasers et amplificateurs lasers. Ce travail a
été accompli en collaboration avec I’équipe du Pr. Tomaz Catunda de I’ Instituto de Fisica de Sao
Carlos au Brésil. Nous mettrons aussi en relief le fait que les effets de population peuvent étre
utilisés pour diverses applications telles que I'auto-déclenchement d’un laser sans faire appel a
un quelconque dispositif actif, la modulation des pertes provenant directement de la dynamique

de la lentille de population. Enfin nous dresserons un état de 'art des différentes méthodes



développées jusqu’a présent pour mesurer cette lentille de population, ce qui nous permettra
d’introduire le concept de perte de corrélation transverse entre la puissance contenue dans le
centre et les ailes d’un faisceau Gaussien lorsque celui-ci est tronqué ou soumis a des aberrations
de phase, permettant de souligner les précautions a employer lors de la mesure d’un effet de len-
tille. Ce travail a été réalisé en collaboration avec le Centre de Développement des Technologies

Avancées d’Alger.

Le troisieme chapitre est quant a lui dédié a la présentation complete d’une méthode ayant
rencontré un grand succes pour la mesure d’effets de lentille non-linéaires (effet Kerr optique) : la
technique Z-scan. Nous exposerons un perfectionnement de cette technique permettant simple-
ment de séparer la contribution électronique de la contribution thermique a I’indice de réfraction.
Nous nous intéresserons par la suite aux nombreuses variantes de cette technique permettant
d’augmenter sa sensibilité, facteur clé pour la mesure d’effets tres faibles. Par la suite, nous met-
trons en ceuvre une technique originale possédant une sensibilité accrue et utiliserons cet exemple
expérimental pour mettre en exergue les limitations de toutes ces améliorations en termes d’aug-
mentation de sensibilité. Ce chapitre nous permettra de dresser un cahier des charges que devrait

respecter toute nouvelle technique de mesure.

Le quatriéme et dernier chapitre est exclusivement dédié a 1’étude d’une technique innovante
mise au point au cours de cette thése, nommée Baryscan, permettant de mesurer des effets
de lentille avec une sensibilité jamais atteinte jusqu’a présent tout en respectant le cahier des
charges dressé précédemment. Une telle sensibilité peut étre obtenue grace a 1'utilisation d’un
Position Sensitive Detector (PSD), détecteur permettant de mesurer en temps réel le barycentre
d’un faisceau Gaussien avec une résolution nanométrique. Cette nouvelle technique, adaptable
a tout effet de lentille, sera donc détaillée et appliquée a la mesure d’effets de population dans
des matériaux de référence dopés avec des terres rares ou des métaux de transition. Finalement,

des pistes pour le perfectionnement de cette méthode seront suggérées et discutées.






Chapitre

Focalisation des faisceaux laser

Introduction et objectifs

Le but de ce chapitre est d’introduire et de présenter les notions qui seront par la
suite utilisées tout au long de ce mémoire ainsi que de souligner les limites fondamen-
tales inhérentes & la focalisation d’un faisceau laser. Dans une premiere partie, nous
rappellerons donc les notions de base concernant les lentilles minces, pouvant étre
considérées comme de simples déphaseurs, ce qui permettra ensuite de faire le parallele
avec les effets de lentille induits par un faisceau de pompage dans un cristal laser.
Toutefois, nous verrons que la focalisation a ’aide de lentilles réfractives est limitée,
particulierement dans le cas des courtes longueurs d’onde (rayons X). Ainsi, dans les
deuxiéme et troisiéme parties, nous présenterons théoriquement et expérimentalement
deux techniques originales. La premiére concerne une nouvelle technique de focalisation
diffractive a 'aide d’éléments optiques diffractifs (EOD) transparents. La seconde est une
technique permettant de réduire fortement le volume focal d’un faisceau laser, pouvant
étre assimilée a de la super-résolution, en utilisant des faisceaux d’ordres élevés corrigés
par un objet de phase binaire. Dans cette optique, nous présenterons deux techniques
que nous avons développé numériquement et expérimentalement afin de forcer un laser
a osciller sur le mode transverse souhaité. La modélisation de ces expériences sera
I’occasion d’introduire des techniques de calcul et d’optimisation particulieres ainsi que

de détailler les objets de phase utilisés.




1.1 Focalisation d’un faisceau avec une lentille réfractive Chapitre 1

1.1 Focalisation d’un faisceau avec une lentille réfractive

Il est important de faire la distinction entre les termes de lentille et de focalisation. En effet,
par focalisation, on entend concentration de la lumiere en un plan donné, cette fonction pouvant
étre accomplie par différents dispositifs dont les plus communs sont les miroirs courbes et les
lentilles. Nous reviendrons dans la suite de ce chapitre sur d’autres dispositifs plus complexes
permettant de focaliser la lumiere. Le terme de lentille réfractive est attribué quant a lui aux
éléments optiques transparents dont l'indice de réfraction est différent de celui du milieu dans
lequel ils sont plongés et dont au moins 'une des faces n’est pas plane et dont la courbure décrit

une parabole.

1.1.1 Cas des lentilles simples

Rappelons donc quelques notions de base concernant la focalisation d’une onde lumineuse
par une lentille de longueur focale f, la définition de cette derniere en fonction des caractéris-
tiques de la lentille et I'effet de cet objet sur la phase d’un faisceau lumineux incident. Pour cela,

considérons la lentille représentée sur la Figure 1.1.

N oW

FIGURE 1.1 — Courbure d’une lentille plano-convexe

La courbure de la face bombée de cette lentille plano-convexe est telle que la lumiere issue
du point source F devienne un faisceau parallele apres passage par la lentille (i.e. les chemins

optiques F-P-Q et F-L-R sont égaux). H étant la projection du point P sur l'axe z, on peut



1.1 Focalisation d’un faisceau avec une lentille réfractive Chapitre 1

exprimer les chemins optiques FP et FH comme :
FP=p
FH = f+n(pcosd — f)
ou n est I'indice de réfraction de la lentille et f la longueur focale F'L. L’expression du contour

de la lentille plano-convexe est donnée par :

_ (=1
P cosh — 1 (1.1)

En coordonnées cartésiennes, la position du point P est donnée par :

cosh) = (1.2)

A partir des deux équations précédentes, nous pouvons ainsi obtenir :

2 2
(z—0¢) =
-2 —1 1.3
a2 b2 ( )
olla = HLH, b= Z—jr} [ et ¢ = 25 f. Nous reconnaissons donc I’équation d’une parabole.

Plagons-nous maintenant dans le cadre de I'optique ondulatoire et considérons un faisceau inci-

dent parallele a I'axe optique z, comme le montre la Figure 1.2.

Ny

FIGURE 1.2 — Focalisation d’une onde par une lentille plano-convexe

Dans le cas ou nous considérons une lentille mince, ’équation 1.3 peut étre simplifiée. En
effet, plus la valeur de b est grande, plus la variation de z par rapport a x sera petite, ce qui

nous amene a la condition suivante pour une lentille mince :
2
x
() 51 »

9



1.1 Focalisation d’un faisceau avec une lentille réfractive Chapitre 1

Dans cette condition, nous pouvons approximer I’équation 1.3 par :

a

zma+c+2b2

z? (1.5)

Si la surface plane de la lentille est située a z = ag alors I’épaisseur de la lentille e,, a la distance
x de 'axe optique est :

en = ag — (a +c+ ;blzwz) (1.6)

La différence de marche ¢ introduite par la traversée de ’épaisseur e, vaut :
d=ne, + (e — ey) (1.7)

La différence de phase correspondante, pour une longueur d’onde A, est :

_ 2 _

°=3

ks (1.8)

Ainsi, cette différence de phase apres passage par la lentille s’exprime comme :

o(xr) = k[(ap —a—c)— e, + nke,
a(n —1
o(x) = k|n(ap—a—c)— (2172):1:2 (1.9)
En insérant les valeurs de a, b et ¢, on obtient :
x? x?
_ ) kS — by — ke 1.1
¢(x) = kn(ao — f) k2f b0 k?f (1.10)
Sachant que I'on a la méme relation dans la direction y, la différence de phase peut finalement
s’écrire :
22 4 42 2
— e — = g — k— 1.11
é(x.y) = 6 k( ap ) = 00— ky: (111)

ou r est la distance de 'axe de lentille au point de coordonnées (z,y).
Une lentille mince peut donc étre vue comme un déphaseur dont la transmission complexe 7(7)

est donnée par :

7"2
7(r) = exp [Zl;f] (1.12)

Ce résultat est valable que la lentille soit plano-convexe ou bi-convexe. De la méme fagon que

précédemment, il est possible de montrer que la longueur focale d’une lentille mince s’exprime,
en fonction des rayons de courbure R; et Rs de ses deux faces (si elle est bi-convexe, sinon

Ry = 00), comme :

1 1 1
—=n-1(—=— - = 1.13
f ( )<R1 R2> (1-13)
Pour une lentille épaisse :
1 1 1 n—1 e
-—=n-1)|=——-—=) |1+ ——=——+ 1.14
F= )<R1 R2>(+ n Rg—Rl) (1.14)
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1.1.2 Focalisation d’un faisceau Gaussien

Intéressons-nous maintenant au cas du faisceau Gaussien, profil d’intensité qui sera majori-
tairement utilisé dans toutes les techniques rencontrées dans ce mémoire. Le champ électrique
d’un faisceau Gaussien est décrit, en coordonnées cylindriques, par :

wo 7"2

7,,2
Ein(r,z) = EOMea:p [—102(2)1 exp [j (kz —0(z) + 22(2)>] (1.15)

ou r est la coordonnée radiale, k = 27“ est le nombre d’onde, wy est le rayon du faisceau Gaussien
au niveau du point de pincement ("beam-waist"), w(z) est le rayon du faisceau Gaussien a la

coordonnée z, qui s’exprime comme :

w(z) = woy/ 1+ (2)2 (1.16)

zr est la distance de Rayleigh du faisceau Gaussien :

2

Wy
y = —0 1.17
: A ( )

R(z) est le rayon de courbure du front d’onde a la coordonnée z, donné par :

Ly ()] (118)

R(z) ==z

et 0(z) est le déphasage de Gouy, décrit par :

z

0(z) = arctan () (1.19)

2
Le déphasage de Gouy est compris entre —7/2 pour z = —oo et m/2 pour z = co. Il correspond
a un retard de phase du faisceau Gaussien par rapport & une onde plane ou sphérique. Ce phé-
nomene est connu sous le nom d’effet de Gouy [6].
Soit un faisceau Gaussien traversant une lentille mince de longueur focale f. L’amplitude com-
plexe a la sortie de la lentille est obtenue en multipliant son amplitude complexe & I’entrée par
la transmission complexe 7(r) de la lentille (Eq. 1.12). La phase du faisceau Gaussien a l’entrée

de la lentille étant :

ke —0(z) 4+ 0 (1.20)
2R(z) ’
ou z est le plan de la lentille mince. La phase a la sortie de la lentille s’écrit donc :
kr?
kz—0 1.21
2= 06) + 5 (1.21)
ou :
1 1 1
—_ == —-= 1.22
BT (122
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Enfin, considérons le cas d’un faisceau Gaussien collimaté, de rayon au beam-waist wg, focalisé
par une lentille mince convergente de longueur focale f. Le faisceau focalisé, de rayon au beam-

waist wy et focalisé & une distance z de la lentille, sera défini par :

f
P — (1.23)
=)
wh = Af (1.24)

/ 2
W 1+ (%)
Il faut garder a l'esprit que toutes ces relations sont valides pour des lentilles et faisceaux
Gaussiens parfaits. Dans le cas ou la lentille ou le faisceau serait aberré, ces relations ne seraient

plus valides (voir par exemple la référence [7]). Comme nous le verrons par la suite, il est donc

crucial de s’assurer de la "qualité" de ces deux éléments dans toute mesure d’effet de lentille.

FIGURE 1.3 — Focalisation d’un faisceau Gaussien

Les faisceaux Gaussiens sont dits "limités par diffraction”, c’est-a-dire qu’il potentiellement
possible de les focaliser avec la plus petite tache focale accessible. C’est pourquoi ce type de
faisceaux est utilisé dans de nombreux systemes optiques en microscopie et en astronomie, par
exemple, afin d’atteindre des résolutions importantes. Toutefois, cette limite de diffraction se
pose comme une borne intrinseque aux faisceaux laser et limite forcément ’acces a des taches
focales extrémement petites et donc a I'observation d’objets de tailles inférieures a la longueur
d’onde. Dans le cas de la microscopie, les distances de travail ainsi que la taille des objets
mesurables sont donc limités par la qualité des faisceaux utilisés et leur capacité a étre focalisés

sur de petites surfaces ainsi que par 'ouverture numérique des optiques utilisées.
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1.2 Focaliser sans lentille : la focalisation diffractive

Méme si dans la grande majorité des cas, des lentilles réfractives sont utilisées pour focali-
ser la lumiere, il est cependant possible de faire appel a la diffraction plutét qu’a la réfraction
pour accomplir cette tache. De plus, cela peut s’avérer nécessaire a des longueurs d’onde ou
la fabrication de lentille est treés difficile, dans le domaine des rayons X par exemple!. En ef-
fet, I'indice de réfraction d’un matériau dans le domaine des rayons X est usuellement exprimé
comme n ~ 1 —§, ol § est compris entre 1077 et 107°. L’indice de réfraction étant trés proche
de un, il est ainsi extrémement difficile voire impossible de réaliser des lentilles réfractives ayant

la courbure appropriée pour focaliser cette gamme de longueur d’onde 2.

Parmi ces techniques diffractives, la plus employée est la méthode faisant appel a des lentilles
de Fresnel. 1l s’agit d’objets a symétrie radiale comportant des zones concentriques alternati-
vement transparentes ou opaques placées, selon la théorie de zones de Fresnel, de facon a ce
que la lumiere diffractée sur celles-ci interfere constructivement en certains points pouvant étre
assimilé a des plans focaux [2,9,10]. Des lentilles de Bragg-Fresnel, faisant appel a des réseaux
de Bragg, peuvent aussi étre utilisée [11]. Enfin, une derniére solution consiste a utiliser la dif-
fraction sur des séries d’objets opaques tels que des ouvertures circulaires [12]. Cette technique,
bien que permettant de multiplier 'intensité sur I’axe optique d’un facteur proche de 15 avec
deux diaphragmes sous certaines conditions expérimentales [13], présente I'inconvénient majeur

d’introduire de fortes pertes par absorption.

Dans cette partie, nous nous proposons de remplacer ces objets opaques par des éléments op-
tiques diffractifs (EOD) de phase transparents, sous la forme de trous de phase. Ainsi, sachant
que l'allure du champ proche d'un faisceau Gaussien diffracté par une ouverture circulaire et
par un trou de phase sont trés proches [14], une cascade de trous de phase doit avoir la capa-
cité de focaliser un faisceau Gaussien, et ce de fagcon nettement plus efficace, les EOD de phase
n’introduisant aucune perte par absorption. De plus, un seul trou de phase ayant la capacité de
concentrer la lumiére en certains points de I’axe optique (Fig. 1.4), on peut attendre une augmen-
tation de I'intensité sur ’axe en utilisant une cascade de trous de phase dont les caractéristiques

(rayon du trou, déphasage introduit et position par rapport au précédent) sont judicieusement

1. Il faut rappeler qu'une longueur focale de 'ordre du metre peut étre considérée comme courte pour la

gamme de longueur d’onde a laquelle appartiennent les rayons X.

2. Il existe toutefois des systemes réfractifs focalisants, dits composites, basés sur une suite linéaire de centaines

de lentilles et utilisant des matériaux tels que 'aluminium ou le béryllium [8].
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choisies afin d’obtenir un phénomene cumulatif de focalisation. Toutefois, le choix de ces pa-

T T T T T T T T T
- — - Diaphragme
—— Trou de phase |

Intensité sur l'axe (a.u)

500 1000 1500 2000 2500 3000

z (mm)

FIGURE 1.4 — Variation de l'intensité sur 'axe pour un diaphragme ou un trou de phase [14]

rametres n'est pas trivial (probleme & 3m variables, ou m est le nombre de trous de phase)
et, compte-tenu du nombre de configurations a tester, il est nécessaire d’utiliser un processus
d’optimisation afin d’identifier le meilleur jeu de parametres. Il faut souligner qu’il s’agit de la
premiéere fois qu’un processus d’optimisation est utilisé en optique diffractive. Dans un premier
temps, la modélisation numérique d’une cascade de m trous de phase sera donc présentée ainsi
que son optimisation avec un algorithme dit de "recuit simulé" puis, dans un deuxiéme temps,
nous validerons expérimentalement cette technique en nous basant sur le modele précédemment

développé.

1.2.1 Modélisation et optimisation d’une cascade de trous de phase
1.2.1.1 Modélisation

Considérons une cascade de m trous de phase telle celle représentée sur la figure 1.5 constituée
de m matrices de propagation ABCD. Chaque trou de phase a la fonction de transmission

suivante :

T(p) _ exp(jb;), 0<p < ay,

e 1.25
2= (1.25)

; P> ag,

oil a; et #; € [0, ] représentent respectivement le rayon et le déphase introduit par le ™€ trou

de phase, le premier trou de phase étant situé a z = 0.

14



1.2 Focaliser sans lentille : la focalisation diffractive Chapitre 1
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FIGURE 1.5 — Cascade de m trous de phase

Nous considérons un faisceau Gaussien, dont le champ électrique a la forme donnée par
I’Eq. 1.15, incident sur la cascade. Pour modéliser les cascades d’optiques, des propagateurs
basés sur de la FFT (Fast Fourier Transform) sont généralement utilisés, obligeant a avoir un
excellent controle de ’échantillonnage du faisceau diffracté. Pour les systémes ABCD comportant
de nombreux EOD circulaires, il est possible d’utiliser une autre méthode, plus sophistiquée,
connue sous le nom de Gaussian Beam Ezxpansion Method (GBEM) [15,16]. Cette méthode
consiste a développer la fonction cire, présente lorsque 'on utilise une ouverture circulaire, en
une somme de fonction Gaussiennes complexes dont les coefficients d’amplitude sont obtenus
par un processus d’optimisation. Cette méthode permet de transformer I'intégrale de diffraction
de Fresnel-Kirchhoff, comportant un terme Laguerre-Gaussien d’ordre p, en une somme finie de
transformées d’Hankel ayant des expressions analytiques connues. Il est ainsi possible d’avoir
une expression analytique du champ diffracté et donc un temps de calcul de ce champ constant,
ce qui présente un énorme avantage dans un processus d’optimisation.

Modélisons donc la cascade présentée précédemment. Le champ diffracté dans le plan z = By

est donné par la formule de Collins [17] :

jk . kD
Ei(r,z) = é—l exp(—jkz) exp ( - ]2311 7"2)
oo kA k
P _JrAl o o
></O T(a—l)\y(p, 0) exp( 2B, " )Jo(Blrp)pdp
ik . kD
= F(O)%l exp(—jkz) exp ( - ‘]2311 7‘2)
+o0o k
P oW 2 .
X/o T(al) exp(—Q"p )Jo(B1 Tp)pd/n (1.26)
ol
1 krA 1
1 — Sl e
QW = o7 +i3lE T mey ) (1.27)
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et Jy est la fonction de Bessel d’ordre zero et de premiere espeéce.

En introduisant 'Eq. 1.25 dans ’'Eq. 1.26, nous obtenons :

13 ) ikD
Ei(r,z) = F(O)%lexp(—jkz)exp(—‘]23117“2)
al k:
0\ _ M 2 o
X{[eXP(M) 1}/0 exp(—Q"p )Jo(Blrp)pdp

+oo
+/0 eXp(Q“)pQ)Jo(]];m)pdp}- (1.28)

En introduisant la fonction cire donnée par :

I, 0<p<a,
cire(2) = P (1.29)
a 0, p>a,
nous pouvons réécrire I’Eq. 1.28 sous la forme :
ik kD
Ei(r,z) = I‘(O)‘]B—1 exp(—jkz) exp ( — jQBll r2>
+o0 k
. . p 1) 2
61) — 1 — — — d
X{ [GXP(J 1) } /O m(al) exp(—Q"p )Jo(Blm)p p
+o0 k
+/ exp(— )Jo(rp)pdp} (1.30)

Développons maintenant la fonction circ sur une base de N fonctions Gaussiennes complexes :

circ(g) o~ Z F, exp ( - %;ﬂ) (1.31)

ol les constantes complexes F;, et GG, sont respectivement les coefficients d’expansion et Gaussien

(déterminés a partir de la Ref. [18]). Ainsi, I'Eq. 1.30 peut étre reformulée comme :
ik

Ei(r,z) ~ F(O)B—lexp(—jkz)exp(

X{[exp(jel) - 1} Nil {Fnl /;OO exp(—QY)p?) T ( kl?"p)pdp}

nl=0

kD
]2B11 2)

+/+OO exp(— )Jo(kTP)PdP} (1.32)

ou
Gn
QY =W+ 721 (1.33)

1

De la méme facon, nous pouvons calculer le champ diffracté aprés chaque EOD de phase et
finalement établir une forme analytique du champ diffracté a la sortie de la cascade qui sera
utilisée dans le processus d’optimisation. Ce dernier a pour but de trouver la configuration

d’EOD focalisant le plus efficacement possible en optimisant un systéme a 3m variables : pour

16



1.2 Focaliser sans lentille : la focalisation diffractive Chapitre 1

chaque trou de phase, son rayon a;, son déphasage 6; et sa distance de propagation B;. Pour
accomplir cette tache, nous utilisons un algorithme génétique puissant connu sous le nom de
"recuit simulé" [19]. Cette technique d’optimisation est détaillée dans ’Annexe A. Toutefois,
lorsque 'on utilise la GBEM, le faisceau diffracté par le premier trou de phase est développé sur
N fonctions, qui sont ensuite diffractées sur le deuxiéme trou de phase, etc... Ainsi, le nombre
total d’ondes diffractées atteint N™, ce qui représente un million d’ondes pour une cascade
de six trous de phase, sachant qu’il faut au moins dix termes pour chaque base de coefficients
d’expansion. Par conséquent, afin que le temps de calcul durant le processus d’optimisation reste

acceptable, il nous faut étudier des cascades comportant moins de six EOD.

1.2.1.2 Résultats du processus d’optimisation

Nous restreignons donc notre étude aux cascades comportant jusqu’a quatre trous de phase et
considérons un faisceau incident Gaussien collimaté (A = 808 nm, wy = 1.4 mm). L’algorithme
de recuit simulé a pour but de maximiser la quantité Iy/Iy, ot Iy et Iy sont respectivement
les intensités sur 'axe des faisceaux diffracté et incident. Les contraintes suivantes sur les pa-
rametres d’optimisation sont utilisées : la distance de propagation maximale est fixée égale a la
distance de Rayleigh du faisceau (sachant que wg > )), les déphasages ; sont compris entre
0 et 7 et les rayons a; sont compris entre 0.075 mm et 4.5 mm. Les valeurs de ces parameétres
au début du processus d’optimisation sont choisies au hasard et la fonction circ est développée
sur une base de N = 25 fonctions Gaussiennes complexes (dont les coefficients sont issus de la

Table 3 de [18]), ce qui permet d’obtenir une précision remarquable.

Un exemple de résultats obtenus avec la contrainte B, = 10 mm (distance de propagation)
est présenté dans la Table 1.1. La premiere colonne représente le rang du trou de phase dans la
cascade et les trois suivantes ses caractéristiques (rayon, déphasage, distances de propagation).
La cinqui¢me colonne contient le nombre approché de zones de Fresnel Ny, correspondant &
la partie centrale de chaque trou de phase, qui sont "vues" depuis le point focal sur ’axe, en
assumant que les faisceaux incidents soient collimatés. Dans ce cas, Ny = a®/(\ d) ou d est la
distance entre le trou de phase et le point focal sur ’axe. La cinquieme colonne représente le
nombre de zones de Fresnel NV qui sont vues depuis le trou de phase suivant dans la cascade.
Dans ce cas, N' = a?/(\ B). Les deux derniéres colonnes contiennent respectivement le facteur
"d’amélioration" I/l et le parametre de troncature du faisceau 5 = a;/wo, qui traduit la taille
relative du trou de phase par rapport a celle du faisceau incident (plus le parameétre de tronca-

ture est grand, moins le faisceau est tronqué).
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Table 1.1 — Résultats du processus d’optimisation.

4 a(mm) 0(rad) B(mm) Ny N I/ly (%)
1 0.12 3.14 18.7 1 8.91 8.57
1 0.59 3.14 86.9 3.04 499 33.2 42.1
2 0.37 3.14 55.8 3.05

1 0.54 3.14 394 0.92 094 53.7 38.57
2 0.08 3.14 10 0.95

1 0.87 3.14 673 1.07 14 131 62.14
2 0.42 3.14 193 1.08 1.13

3 0.08 3.14 10 0.9

1 1.32 3.13 405 2.9 533 112 94.2
2 0.9 3.14 204 3 4.97

3 0.57 3.14 74 3.05 5.53

4 0.38 3.14 60.1 2.97

1 1.08 3.13 91.6 2.24 15.9 219 77.1
2 0.72 3.13 488 1.17 1.34

3 0.3 3.14 61 1.62 1.89

4 0.09 3.13 10 1.19

Nous pouvons déja mettre en relief plusieurs résultats probants a partir de ce processus
d’optimisation. Premiérement, le facteur Iy/Iy obtenu avec une cascade de deux trous de phase
est au moins deux fois plus grand (~ 33) et au maximum trois fois plus grand (~ 53) que le
meilleur résultat obtenu par une cascade de deux diaphragmes (~ 15). On obtient méme un
facteur proche de 220 pour une cascade de quatre trous de phase. Cependant, les résultats les
plus intéressants concernent sans doute les déphasages 6; et les distances de propagation B;.
En effet, nous remarquons que le déphasage choisi pour chaque trou de phase est extrémement
proche de 7. De plus, dans la plupart des cas, N7 et N sont quasiment des couples d’entiers
impairs, soit (Ny ~ 1,N ~ 1) ou (Ny ~ 3,N ~ 5). Enfin, nous avons relancé le processus
d’optimisation pour B, = 50 mm et avons obtenu des résultats similaires, excepté pour le
facteur I/Iy qui s’est retrouvé diminué. Dans la suite, nous utiliserons donc les distances de

propagations minimales.
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La convergence vers m comme déphasage idéal n’est en fait pas surprenante, comme nous ’avons
mentionné précédemment, un diaphragme et un trou de phase déphasant de 7w diffractant qua-
siment de la méme facon un faisceau Gaussien dans le champ proche. Plus précisément, dans
les deux cas, les maxima (minima) d’intensité sur 1’axe sont rencontrés quand les nombres de
Fresnel sont impairs (pairs) et ces maxima (minima) sont plus (moins) important pour des trous
de phase déphasant de m que pour des ouvertures circulaires. Ainsi, 'effet diffractif focalisant est
plus fort dans le cas des trous de phase. Nous pouvons ici souligner ’analogie entre notre systeme
et les célebres lentilles de Fresnel, ou 'on fait interférer constructivement certaines parties du
faisceau selon que leur nombre de Fresnel soit pair ou impair afin d’obtenir une focalisation (uti-
lisation des zones ot la phase est de méme signe). Nous nous proposons maintenant de mettre en
place un modele analytique a partir des observations faites précédemment a 1’aide du processus
d’optimisation. Ainsi, nous devrions étre simplement capable de choisir les caractéristiques des

trous de phase par ’analyse des nombres de Fresnel, sans faire appel au processus d’optimisation.

1.2.1.3 Conception d’une cascade de trous de phase déphasant de 7

Les nombres de Fresnel Ny et N fournissent donc une information utile concernant 1’ar-
rangement des trous de phase. Sachant que chaque élément de la cascade est vu & Ny depuis
le point focal, chaque optique supplémentaire satisfaisant la condition a® = X d N ¢ contribue
a l'augmentation du facteur Iy/Iy. Cette contribution n’est toutefois optimale que si chaque
élément de la cascade est lui-méme vu a N depuis le suivant. Nous avons donc observé qu’il
existait deux paires possibles pour Ny et N : (Nf ~ 1, N ~ 1) et (N ~ 3, N ~ 5). Considérons

maintenant une cascade de deux trous de phase suivant les équations suivantes :

a3 = ANy By, (1.34)
ai = ANy(Bi+ Bs), (1.35)
a> = AN By, (1.36)

ou By = Bjuin. En remplagant les Egs. 1.34 et 1.36 dans 'Eq. 1.35, nous obtenons :

1= AA/;” + a?, (1.37)

ol & = ay/a; est le rapport des rayons des trous de phase.

Sachant que le couple (N; = 1,N = 1) contredit 'Eq. (1.37), il nous faut choisir un couple
(N = 1,N =1+ ¢), ol € est une petite quantité positive, de fagon & ce que chaque nouvel

élément ajouté dans la cascade augmente son effet focalisant. Par conséquent, le rayon a; doit
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étre choisi de fagon a ce que a; > ag. Si la cascade contient m trous de phase, la condition

suivante doit étre respectée afin de maximiser I’effet de focalisation :

ay > ag > - > a, (1.38)

B <1, (1.39)

ou = aj/wy. A partir des ces deux équations, nous observons que m doit forcément étre petit.
Par exemple, si I'on choisit N/ = 1.1, la valeur maximale de m est m = 3 pour le cas présenté
dans la Table 1.1. Penchons-nous maintenant, sur le couple (N; = 3, N' = 5). Ces valeurs ne

contredisant pas I’Eq. 1.37, nous pouvons maintenant écrire la condition :
ap > ag > -+ > am, (1.40)

Cela permet d’atteindre des valeurs de m plus grande et donc d’augmenter Ueffet de focalisation.

Par exemple, dans le cas cas test précédent, nous pouvons atteindre m = 5.

Nous cherchons donc un modele simple pour dimensionner une cascade de trous de phase dé-
phasant de m, connaissant la distance entre le point focal et le dernier trou de phase. Nous
appellerons maintenant cette distance f et baserons ce modele sur le fait que les nombres de
Fresnel Ny et N sont proches d’entiers impairs. Considérons une cascade de m trous de phase
numérotés a partir de zéro depuis le dernier de la cascade (le premier de la cascade aura donc
le numéro & = m — 1 et le dernier & = 0). Le plan focal et le dernier trou de phase sont

respectivement situés & z = 0 et zp = f (inversé par rapport a précédemment, Fig. 1.6).

A
n-t

z

FIGURE 1.6 — Optimisation d'une cascade de m trous de phase

Nous pouvons donc obtenir un effet focalisant avec des trous de phase ayant les rayons
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suivants :
1

ar = [Ny Az (1.41)

Afin d’avoir un effet focalisant maximal, on doit avoir ' > Ny. Toutefois, sachant que :

D=
N

ap = [Nf A Zk} = [N A (2 — Zk:—l)} , k>0, (1.42)

chaque trou de phase doit étre situé de facon optimale a :

2 = (/\/ﬁfj\/f)kf k> 0. (1.43)

Les résultats précédents suggerent que les distances de propagation By, doivent étre choisies de
facon a ce que By41 > By. Ainsi, 21 — 29 = 21 — f > f, et nous obtenons :

N

NN~ 2. (1.44)

Par conséquent, la gamme des valeurs de AV sera limité par : Ny < N' < 2 ;. Cela signifie aussi

que le rayon de chaque trou de phase doit étre tel que ar < wg. Nous avons ainsi :
Ny Az < wi. (1.45)

Puis, en substituant 'Eq. 1.43 dans I’ Eq. 1.45, nous obtenons :

N k wi
— ) < . 1.46
(=) <727 (1.46)
Et finalement, nous pouvons exprimer le nombre maximal de trous de phase dans la cascade

comine :

(1.47)

=z

— Fn(rfwé f)—‘
ln(N_Nf) ’

ou les symboles [ | dénotent la fonction partie entiére par exces.

Sachant que la cascade focalisera d’autant plus que le nombre de trous de phase est impor-
tant, il nous faut maximiser la valeur de 7. Ainsi, le rapport N'/(N —N) doit étre le plus petit
possible (i.e. proche de 2), sachant que Ny et N sont des entiers impairs consécutifs. De plus,
nous avons vu que seule la paire Ny = 3 et N’ =5 est acceptable. De ce fait, nous devons avoir
wi /(N + A f) > 1, et cette condition ne peut étre respectée que si les valeurs f ou A sont assez
petites. Cela rend notre systéme bien approprié a la focalisation de rayons X, bien que le modele

soit valide pour des longueurs d’onde plus grandes.

Dans un premier temps, nous appliquons ce modele pour By, = f = 10 mm et obtenons

les résultats donnés dans la Table 1.2 ou les quatre colonnes représentent respectivement les
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1.2 Focaliser sans lentille : la focalisation diffractive Chapitre 1

nombre m de trous de phase, la longueur totale de la cascade £ = z,,_1, les facteurs I/l et le
parametre de troncature 5 = a,,—1/wg. Nous nous apercevons que 'effet focalisant n’évolue pas

de facgon linéaire avec le nombre d’éléments dans la cascade.

Table 1.2 — Validation numérique du modéle.

m L (mm) Ij/Iy B (%)
1 10 8.88 11.1
2 25 40 17.6
3 62.5 109 27.8
4 156 207 44

5 391 275 69.5

Dans un deuxiéme temps, nous considérons un faisceau Gaussien incident collimaté de rayon
au beam-waist wg = 1 mm et une longueur focale f = 50 mm. Nous testons ainsi trois lon-
gueurs d’onde différentes : 808 nm (proche IR), 405 nm (Violet-Bleu) et 1.54 A (Rayon X3).

Les résultats correspondants sont présentés sur la Table 1.3.

Table 1.3 — Validation numérique du modeéle pour différentes longueurs d’onde

A = 808 nm A = 405 nm A=154 A
m | L (mm) Ig/ly | L (mm) If/Iy | L (mm) I/l
1 50 7.7 50 8.33 50 9.03
2 125 28.1 125 34.1 125 41.6
3 3125 53.9 312.5 78.4 312.5 118.7
4 781.2 113.4 781.2 246.5
5 1953.1  373.1
6 4882.8  474.2
7 12207  686.5

Comme prévu, plus la longueur d’onde est courte, plus le nombre de trous de phase est

¢levé, et donc plus le facteur Iy /Iy est important. Il faut souligner que lorsque nous introduisons

3. Dans le cas des rayons X, la cascade peut contenir jusqu’a douze trous de phase
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une petite erreur dans le placement du trou de phase ou dans son rayon, les résultats ne sont

quasiment pas affectés, ce qui peut s’avérer tres utile pour la mise en place expérimentale.

1.2.2 Validation expérimentale du modéele

Nous avons réalisé l'expérience présentée sur la Fig. 1.7, composée de deux trous de phase
déphasant de 7 & 808 nm éclairé par un faisceau Gaussien collimaté (A = 808nm, wy = 1.4mm)
délivré par une diode laser monomode (LUMICS LU0S808M100). Le facteur I¢/Iy est mesuré
avec une camera CCD devant laquelle ont été placés des filtres absorbants afin de ne pas saturer

celle-ci et la qualité du faisceau est évaluée a I'aide d'un analyseur de M? (Spiricon M?2-200).
La longueur focale f a été fixée a f = 70 mm pour des raisons pratiques et les caractéris-
tiques suivantes pour la cascade ont été prédites : ag = 0.41 mm (8 = 46.5%), zo = 70 mm,

a; = 0.65 mm, z = 175 mm et I;/Iy = 31.4. Expérimentalement, nous avons utilisés des trous

de phase dont les rayons sont respectivement ag = 0.42 mm et a; = 0.65 mm.

ai’ 61 62’ 62 ﬂ
A
d /—> ccb
Diode laser monomode
TEMy,, 200mW

wy=1.4mm 2172 f
M2 =11

FIGURE 1.7 — Focalisation diffractive avec deux trous de phase - Démonstration expérimentale

L’allure des faisceaux diffractés au plan focal de la cascade, obtenus par le calcul et par
I’expérience est comparée dans la Fig. 1.8. Nous obtenons donc un accord théorie-expérience
trés satisfaisant, confirmant la pertinence de notre modele et surtout la capacité d’une cascade

de trous de phase a focaliser efficacement un faisceau laser.
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FI1GURE 1.8 — Comparaison des profils d’intensité calculé et mesuré

Il faut toutefois souligner I'une des limitations de ce systéme : le faisceau focalisé apres la
cascade perd en qualité et voit son facteur M? augmenter de facon conséquente. En effet, dans
le cas test précédent, nous avons mesuré M? ~ 4. Toutefois, cette technique peut s’avérer du
plus grand intérét pour la focalisation de faisceau de longueurs d’onde auxquelles les optiques
réfractives usuelles ne fonctionnent pas, comme les rayon X. Enfin, il faut souligner ’excellente
robustesse et la tolérance ce dispositif aux erreurs expérimentales (erreurs sur le placement et

les rayons des trous de phase), le rendant finalement trés simple a mettre en place.

1.3 Génération de modes d’ordre élevé et réduction du volume

focal

Apres avoir étudié dans les sections précédentes différentes fagons de focaliser un faisceau
laser, intéressons-nous maintenant a la zone dans laquelle ce faisceau est focalisé, appelée vo-
lume focal. Dans cette partie, nous allons donc détailler une technique dont le but est de générer
des faisceaux produisant un volume focal beaucoup plus petit que celui du traditionnel faisceau
Gaussien et ainsi d’obtenir de fortes brillances. Nous verrons que cette technique nécessite 1’ob-
tention préalable de faisceaux d’ordres élevés, c’est pourquoi nous présenterons par la suite deux

techniques permettant d’atteindre ce but.
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1.3.1 Obtention de forte brillance

Revenons justement sur le fonctionnement des lasers dits "a hautes brillances" qui intéressent
de nombreux projets scientifiques depuis plusieurs années. Lorsque 'on désire produire des fais-
ceaux lasers a hautes brillances, de considérables difficultés expérimentales apparaissent. En
effet, la brillance d’un faisceau laser est proportionnelle & sa puissance P et inversement propor-
tionnelle au carré de son facteur M?2. Ainsi, de maniére classique, afin d’accroitre la brillance
d’un laser, sa puissance de sortie est augmentée en haussant la puissance de pompe. Ce faisant,
la charge thermique dans le milieu laser augmente nécessairement, conduisant a la génération
d’une lentille thermique préjudiciable non seulement a la stabilité du laser mais aussi, du fait
des aberrations générées, la qualité optique du faisceau laser de sortie. Il en résulte une augmen-
tation du facteur M? qui peut étre assez importante pour réduire la brillance du laser malgré
une forte puissance de pompe. Afin de lutter contre les conséquences de ces effets thermiques,

deux stratégies sont principalement développées depuis quelques années :

— Technique n°1 : La chaleur déposée dans le matériau laser conduit & des aberrations qui
déforment le front d’onde du faisceau laser. Ces déformations peuvent étre "nettoyées"
en faisant réfléchir ce faisceau sur un miroir a conjugaison de phase [20], par mélange a
deux ondes [21] ou encore en utilisant des cavités laser auto-adaptatives basées sur des
hologrammes dynamiques de population [22]. Ces techniques sont développées en France
par le laboratoire Thales Research and Technology de Palaiseau.

— Technique n°2 : Afin d’obtenir une forte intensité I, on utilise N faisceaux lasers de faibles
puissances et de bonnes qualités (M? faibles) ayant chacun une intensité Iy et provenant
de N lasers verrouillés en fréquence [23-25] et en phase. Si ’addition de ces N faisceaux est
cohérente, on obtient alors une intensité fortement accrue, soit I = N2Ij. Si cette addition
est incohérente, en cas de déverrouillage des fréquences d’oscillation, alors I = N1j. Cette

technique est mise au point par le laboratoire XLIM de Limoges.

Le CIMAP et le NLC (National Laser Centre) de Pretoria (Afrique du Sud) ont choisi de

s’engager dans le développement d’une troisieme technique, résumée par la Fig. 1.9.
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M, LASER M,
I I Mode transverse Faisceau
d’ordre élevé quasi-Gaussien
M2 >> 1 M? =1
L Vinode = (M?)? Visiesien |
Masque de phase Mise en forme

FIGURE 1.9 — Principe de 'obtention de la haute brillance

L’obtention de la haute brillance s’effectuera alors suivant deux étapes. La premiére consiste
a extraire du laser une forte puissance grace a une forte augmentation du volume du mode
fondamental. Cela peut étre obtenu en forcant le laser a osciller sur un mode transverse d’ordre
élevé mais unique, grace a 'insertion d’un élément optique diffractif (EOD) d’amplitude ou de
phase dans la cavité ou bien en utilisant un faisceau de pompe mis en forme. Le volume de ce
mode sera donc beaucoup plus élevé que celui du faisceau Gaussien usuel mais, cependant, la
brillance du faisceau de sortie restera faible du fait de son facteur M? élevé. Le seconde étape
consiste & utiliser un objet de phase adéquat pour corriger le facteur M? du faisceau et le rendre

le plus proche de I'unité, permettant ainsi d’obtenir une forte brillance.

1.3.2 Réduction du volume focal d’un faisceau laser

De nombreuses applications mettant en jeu des faisceaux laser requiérent que ceux-ci soient
focalisés dans des volumes les plus petits possibles. Parmi celles-ci, nous pouvons citer : le pro-
totypage laser 3D par photo-polymérisation par absorption a deux photons [26], la microscopie
en fluorescence linéaire ou non-linéaire [27], les pinces optiques [28] ou encore la lithographie
laser [29]. Ces applications sont le plus souvent basées sur la focalisation d’un faisceau Gaussien,
limité par diffraction. Dans le cas, par exemple, du prototypage 3D par photo-polymérisation
par absorption a deux photons, la probabilité d’absorption est proportionnelle au carré de l'in-
tensité lumineuse. Ainsi, 'absorption a majoritairement lieu dans le volume focal du faisceau
laser focalisé (i.e. le lieu ot l'intensité est significative). Si la section d’un faisceau Gaussien est
définie comme S(z) = mw?(2)/2 ou w(z) est son rayon, défini par I'Eq. 1.16, alors son volume

focal s’exprime comme :

+zr 24
Ve :/ S(z)dz = 47;;‘)0 (1.48)

A partir des Egs. 1.16 et 1.48, il est clair que le rayon du faisceau au beam-waist wy et la distance

de Rayleigh z, imposent respectivement des résolutions latérale (voir Eq. 1.24) et longitudinale.
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Ainsi, afin de diminuer le volume focal, ces dimensions doivent nécessairement étre réduites.
Considérons un faisceau Gaussien dont la longueur de Rayleigh est beaucoup plus grande que
la longueur focale de la lentille par laquelle il est focalisé, alors 'Eq. 1.24 se réduit a :

o M

wy p— (1.49)
Dans le but de diminuer wyj, la solution la plus simple consiste & raccourcir la longueur focale
f de la lentille, mais cette opération ne peut évidemment pas étre répétée indéfiniment. Le
faisceau désiré serait donc un faisceau de mauvaise qualité en termes de facteur M? (M? > 1)
mais conduisant a un profil quasi-Gaussien dans le plan focal d’une lentille. Le volume focal

serait ainsi réduit (voir Fig. 1.10), sachant que la distance de Rayleigh s’exprime, dans le cas

général, comme :
-
2y =
AM?2

(1.50)

(a) Faisceau Gaussien (M? = 1) (b) Faisceau d’ordre élevé (M? > 1)
F1GcURE 1.10 — Comparaison du volume focal entre des faisceaux Gaussien et d’ordre élevé

Une solution, présentée en détails dans les références [30, 31], consiste donc a générer des
faisceaux de Laguerre-Gauss TEM,o dont le M? s’exprime comme M? = 2p + 1, afin de dimi-
nuer z,, puis a utiliser une optique diffractive pour "redresser" le faisceau et finalement obtenir

au plan focal d’une lentille un profil radial d’intensité unilobe proche d’un profil Gaussien.

Rappelons tout d’abord le profil d’intensité des faisceaux TEM,g, consitués d'un pic central

et de p anneaux concentriques (Fig. 1.11) et ayant un champ électrique de la forme suivante :

2 1 1 k 272 , :
U, (r,z) = \/;w(z) exp [— (w(z)2 +‘]2R(z)> Tﬂ L, [w(z)Q] exp [j(2p + 1)0(z)] exp [—jk(z — 20)]
(1.51)

ol zg dénote la position du beam-waist, £, est le polynome de Laguerre d’ordre p et 6(z) le
déphasage de Gouy. Le principe est donc le suivant : le faisceau TEM, est incident sur un
EOD dont la transmission est alternativement égale a +1 et —1 puis est focalisé par une lentille

simple (Fig. 1.12). Les cercles concentriques constituant les discontinuités de phase de 'EOD
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FIGURE 1.11 — TEM, - Profils d’intensité

correspondent exactement aux p anneaux de lumiere du TEM, (Fig. 1.13(a)) de fagon a ce que
la phase du faisceau corrigé a la sortie de ’'EOD soit constante et égale a 0 ou a . On obtient
finalement au plan focal de la lentille un faisceau d’allure quasi-Gaussienne (Fig. 1.13(b)), de
rayon au beam-waist plus petit que dans le cas Gaussien et de longueur de Rayleigh bien plus

courte.

DOE

—

TEM,,

FIGURE 1.12 — Principe de la réduction du volume focal

Toutefois, la réduction de la taille latérale du faisceau focalisé est artificielle, sachant que la
taille wg du faisceau TEM, incident est /2p 4 1 fois plus grande que la taille wg du faisceau
Gaussien correspondant, conduisant nécessairement a une tache focale plus petite (Eq. 1.49). Le

volume focal est néanmoins tres efficacement réduit grace a une forte augmentation de la résolu-
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FIGURE 1.13 — Correction d’un faisceau T'E M3,

tion longitudinale. Par exemple, il a été montré que pour un T'F M5, le volume focal était réduit
d’un facteur 675 [31] par rapport au faisceau Gaussien (A = 1064 nm, wo = 1 mm et f = 50
mm), soit une amélioration de la résolution longitudinale d’un facteur d’environ 675'/3 ~ 8.7.
De plus, forcer un laser a osciller sur un TEM,y doit permettre d’augmenter significativement sa
puissance de sortie, du fait que le volume du mode intra-cavité est plus important. Enfin, nous
avons montré que le rayon du pic central du faisceau corrigé ne dépend exclusivement que d’une
quantité sans dimension caractérisant le faisceau TEM,q incident, appelé facteur de disparition

d’intensité radiale*, permettant de prédire facilement la taille du faisceau focalisé [30].

Cette technique s’avere donc trés prometteuse pour ’amélioration de la résolution spatiale de
dispositifs de prototypage laser 3D ou de microscopie non-linéaire. Il faut cependant souligner
que dans les techniques ou la focalisation des faisceaux lasers est déja limitée géométriquement,
comme lors de I'utilisation d’optiques a fortes ouvertures numériques ou la divergence du fais-
ceau est déja maximale, la technique présentée ici se révélera inefficace. Le dernier point qu’il
faut considérer concerne l'obtention des faisceaux TEM,y nécessaires a la réalisation de cette
réduction du volume focal. Ceci est 'objet des deux sections suivantes, ou deux techniques per-

mettant d’obtenir des modes d’ordres élevés mais uniques sont explicitées.

1.3.3 Génération de faisceaux de Laguerre-Gauss TEM,,

Afin d’obtenir un mode avec un profil d’intensité spécifique en sortie d’un laser, une tech-

nique courante consiste a faire de la mise forme intra-cavité en concevant la cavité de fagon a ce

4. Le calcul de ce facteur est détaillée en Annexe D.
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que le mode désiré soit directement généré en sortie. Dans la plupart des cas, le faisceau voulu
est obtenu en gravant les miroirs [32,33], ce qui revient & accoler des EOD de phase & ceux-ci.
Ici, nous allons nous intéresser a une solution laissant plus de degrés de liberté qui consiste a
introduire dans la cavité un nombre arbitraire d’EOD d’amplitude et de phase. Toutefois, la
conception d’une telle cavité nécessitant un important processus d’optimisation, il est essentiel

d’avoir un méthode rapide et précise pour calculer le champ résonnant.

Une méthode prisée pour calculer le mode fondamental d’une cavité laser (c’est-a-dire le pre-
mier mode a dépasser le seuil d’oscillation) contenant des EOD de phase et d’amplitude est la
méthode de Fox et Li [34]. Cette méthode est basée sur le fait que le mode fondamental requiert
un certain nombre d’allers-retours dans la cavité avant de s’établir et par conséquent, la cavité
est modélisée "dépliée", comme une succession de lentilles & travers lesquelles un champ initial se
propage de nombreuses fois jusqu’a ce qu’un état stationnaire soit atteint. Cette technique est
donc assez simple a mettre en place bien que le choix du nombre adéquat d’allers-retours et du
champ initial, affectant la convergence de la méthode vers une solution, soit difficile. Néanmoins,
le temps de calcul du mode fondamental reste trop important pour utiliser cette technique effi-

cacement dans un processus d’optimisation.

C’est pourquoi nous allons détailler ici une nouvelle technique, variante de la méthode de Fox et
Li, mieux adaptée aux processus d’optimisation. Son principe est le suivant : au lieu de démarrer
sur un mode aléatoire, nous injectons directement le mode désiré dans la cavité, qui est modélisée
comme une suite de lentilles ne représentant qu’un seul aller-retour. Ensuite, le processus d’op-
timisation itere sur les caractéristiques de la cavité jusqu’a ce que le mode de sortie corresponde
le mieux possible au mode souhaité (mode d’entrée). Ainsi, le temps auparavant dédié a calculer
des centaines voire des milliers d’allers-retours peut maintenant étre exploité pour explorer un
grand nombre de configurations. Nous allons donc utiliser cette technique pour obtenir les fais-
ceaux Laguerre-Gaussiens TEM,,g désirés par I'insertion dans la cavité d’un simple trou de phase
déphasant de 7. Dans un premier temps, nous allons donc mettre en place un modele numérique
permettant de déterminer les caractéristiques de la cavité idéale puis, dans un deuxieéme temps,
nous éprouverons expérimentalement ce modele avec un laser Nd :YVO4 pompé par diode. 1l
faut noter que le trou de phase a été choisi pour deux raisons : premiérement, il s’agit d’'un EOD
bien connu et disponible au laboratoire, deuxiemement, il peut étre pressenti qu’il correspond
a cette application, sachant qu'un trou de phase impose un cercle (a la discontinuité de phase)

sur lequel l'intensité est nulle, agissant ainsi comme un fil métallique.
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1.3.3.1 Conception de la cavité avec une variante de la méthode de Fox et Li

Considérons donc une cavité plano-concave dans laquelle on insére un trou de phase dépha-
sant de w. Le miroir plan, le trou de phase et le miroir concave sont respectivement situés a
z=0,z=det z= L. La longueur L de la cavité et le rayon de courbure R, du miroir concave
sont reliés par le parameétre géométrique g de la cavité, compris entre 0 et 1 (zone de stabilité),
suivant la relation :

L

—1- = 1.52
g . (1.52)

La fonction de transmission du trou de phase (Eq. 1.25) déphasant de 7 s’exprime comme :

_ (1.53)
a +1, p>a,

ou a est le rayon du trou de phase. Il est important de remarquer que le changement de signe
du champ électrique incident de —1 & +1 impose un cercle de rayon p = a sur lequel I'intensité
est nulle. Un aller-retour dans la cavité peut alors étre modélisé comme la cavité équivalente
représentée sur la Fig. 1.14(a) ou la longueur focale de la lentille située z = L (miroir concave)

est f = R./2.

M, L M, M, M,
E Ay By As By Ao By
Co Do G Dy Co Do
+ : ; —— + + . 1 +
z=0 z=d z=L z=2L-d z=2L L L 2l d 2201
(a) Cavité "dépliée" représentant un aller-retour (b) Modélisation avec les matrices ABCD

FIGURE 1.14 — Modélisation de la cavité contenant un EOD de phase

En introduisant le formalisme des matrices ABCD, cette cavité équivalente peut étre repré-

sentée comme sur la Fig. 1.14(b) ou :

Ay B 1 d
R , (1.54)
Co Dy 01
A, By 1 L—d 1 0 1 L—d
= X X . (1.55)
Ci Dy 0 1 —}1 0 1
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On éclaire ensuite cette cavité équivalente avec un faisceau TEM, collimaté, de rayon au beam-

waist wg situé au niveau du miroir plan, dont le champ électrique s’exprime de la fagcon suivante :

2 212
v 0) = C - — )L — 1.56
»(1,0) exp (= 12)Lo( 7 ): (1.56)
ol
c = 2L (1.57)
™ Wo

wg = I Xy, (158)

AL/ g N3

Ty = 7(1_9) . (1.59)

Ici, wg et I' > 0 correspondent respectivement au rayon au beam-waist de la cavité sans
trou de phase et & un parametre d’optimisation contrélant le rayon au beam-wait du mode
résonnant dans la cavité. De la méme fagon que précédemment dans le cas de la cascade de
trous de phase, nous choisissons de modéliser la diffraction sur les différentes optiques a 'aide
de la GBEM, méthode parfaitement adaptée aux cavités a symétrie cylindrique contenant moins
de six optiques et permettant d’obtenir une expression analytique du champ a la sortie de la
cavité (en z = 2L) [35]. Encore une fois, nous utilisons un algorithme de recuit simulé (voir
Annexe A) afin d’optimiser les caractéristiques de la cavité. Sachant qu’expérimentalement il
est plus facile d’ajuster la longueur de la cavité que le rayon de courbure du miroir concave,
la valeur de R, a été fixée comme constante. Le probleme a résoudre met donc en jeu quatre
variables :

— T, défini par 'Eq. (1.58), contrdlant le beam-waist wy du faisceau d’entrée et exprimé

comme un pourcentage de Wy ;

— g, le parametre géométrique de la cavité controlant la longueur L (R, étant constant);

— z =d, la position du trou de phase et exprimé comme un pourcentage de L;

— k = a/w(d), le rayon normalisé du trou de phase ot w(d) représente le rayon du faisceau

incident z = d.

e

Si I1(i) et I5(i) représentent respectivement les intensités & la ™€ coordonnée radiale du

faisceau incident (en z = 0) et du faisceau diffracté (en z = 2L), alors l'erreur par aller-retour

est définie par :
%06 - )|
? 22 (i)

Par analogie avec les pertes de la cavité, si ce terme d’erreur est petit pour un mode donné par

% 100. (1.60)

rapport aux autres modes susceptibles d’osciller, alors ce mode sera sélectionné comme mode

fondamental de la cavité.
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Nous considérons donc un faisceau TEM,, incident (A = 1064 nm et p = 1,2,3) et un mi-
roir concave de rayon de courbature R. = 100 mm. Nous optimisons ensuite la cavité de fagcon
a ce que la distribution radiale d’intensité du faisceau de sortie corresponde autant que possible
avec celle du TEM,, incident. Les résultats obtenus pour ce cas test sont exposés dans la Table
1.4 ou les colonnes représentent respectivement ’ordre p du faisceau incident, le parameétre géo-
métrique g, les valeurs de T' (%) et d (%), le rayon normalisé k (%) et finalement les erreurs par

aller-retour e, (%) correspondant aux modes TEM g pour ¢ =0, 1,2, 3.

Table 1.4 — Résultats donnés par le processus d’optimisation.

p g D) d%) w(h) e (B) e (%) (%) e (%)
1 01 100 99 703 127 0.0787 811 59
1 0781 100 99  69.8 188  0.128 139  20.1
2 01 100 99 541 135  7.84 0.0733  2.02
2 0312 100 99 534 191 89 0105 6.9
3 01 100 99 107 674 147 121 0.0921
3 0215 100 989 176  1.36 835 249  0.201
3 0169 100 99 45 153 123 3.23  0.0816

Nous pouvons extraire des résultats trés intéressants de ce tableau. Tout d’abord, la valeur
de T est toujours égale a 100%, par conséquent le rayon au beam-waist du mode résonnant est le
méme que celui de la cavité vide, méme malgré la présence du trou de phase. Deuxiemement, le
trou de phase est toujours accolé au miroir concave (d = 99%). Troisiemement, plusieurs valeurs
optimales pour le parameétre géométrique g semblent émerger, correspondant particulierement a
de longues cavités. Finalement, le résultat le plus intéressant concerne le rayon normalisé x du
trou de phase. En effet, les valeurs optimales de  sont telles que 2x? correspond exactement aux
zéros des polyndémes de Laguerre d’ordre p. Par exemple, pour p = 3, tous les rayons normalisés
r tel que 2x? correspond & I'un des zéros du polynoéme de Laguerre d’ordre 3 ferons osciller le
laser sur un TEM3sy. Changer de zéros ne fait que perturber les erreurs par aller-retour des autres
modes, les trous de phase étant connus pour perturber la hiérarchie de divergence angulaire des
TEM,o [36], i.e. le TEMgp n’est plus le mode ayant la plus faible divergence, puis le TEM;g,

etc... mais toute la hiérarchie est bouleversée.
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Ainsi, un simple EOD de phase, ne possédant qu'une seule discontinuité de phase, est suffi-
sant pour générer des modes TEM,o uniques alors que 'on aurait pu s’attendre a avoir besoin
d’une optique binaire possédant p anneaux déphasants. Cela peut s’expliquer de la facon sui-
vante : si 'on considere une cavité oscillant sur un mode TEM,o dont le rayon au beam-waist est
wp et dont le M€ zéro est noté X, (). I' étant égal & 100%, wy, est aussi le rayon au beam-waist
de la cavité vide. Ainsi, le laser ne peut pas osciller sur un autre mode TEM tel que w, # wy,
et par conséquent, Vj # i,w, = w, = Xy(j) # Ap(i). Un trou de phase sera donc toujours

suffisant pour forcer le laser a osciller sur un TEM,.

Pour générer des modes TEM,,o uniques dans une cavité plano-concave, il suffit donc de suivre
les étapes suivantes : insérer un trou de phase déphasant de 7 prés du miroir concave, calculer le
rayon au beam-waist wg sur le miroir plan (Eq. 1.59), calculer le rayon du mode & z4 (Eq. 1.16)
et finalement choisir le rayon normalisé du trou de phase & tel que 2x2 correspond & I'un des
zéros du polynome de Laguerre d’ordre p et calculer le rayon du trou de phase correspondant

en utilisant a = k X w(zg).

Les erreurs par aller-retour ¢, (¢ = 0,1,2,3) pour les différents modes sont présentés en fonction
du parametre géométrique g sur les Figs. 1.15, 1.16 et 1.17, respectivement pour des TEMjg,
TEMyy et TEM3p. Comme souligné précédemment, les erreurs par aller-retour les plus basses
sont toujours obtenues pour de longues cavités. Toutefois, lorsque ’on compare les valeurs de ¢,
on peut noter que certaines d’entre elles ne sont pas optimales et ne permettent pas une bonne
discrimination entre les modes (e proche de zéro pour le mode souhaité et € élevés pour tous les
autres modes). Par exemple, sur la Fig. 1.16, g ~ 0.35 représente un bon compromis ol toutes
les erreurs des modes non-désirés sont clairement plus élevées que pour le mode TEMyj souhaité.
De plus, si I'on choisit un autre zéro que le premier, seule la hiérarchie de divergence angulaire
des autres modes sera modifiée, et par conséquent leurs erreurs par aller-retour. Enfin, écarter
le trou de phase du miroir concave ne résulte qu’en une augmentation de toutes les erreurs (i.e.

des pertes pour tous les modes).
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FIGURE 1.15 — Discrimination entre les modes : TEM1g, d = 99%, premier zéro
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FIGURE 1.16 — Discrimination entre les modes : TEMyg, d = 99%, premier zéro
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FIGURE 1.17 — Discrimination entre les modes : TEM3g, d = 99%, premier zéro

1.3.3.2 Génération expérimentale d’un mode TEM,

Nous mettons donc en place la cavité plano-concave présentée sur la Fig. 1.18 contenant
un milieu amplificateur, contrairement au modeéle numérique présenté précédemment. Le milieu
amplificateur est un cristal de Nd :YVOy4 (e = 1 mm, 1 at. % Nd) pompé par une diode laser
fibrée monomode (Lumics LUO808M100) a A = 808 nm. La lentille utilisée pour focaliser le
faisceau sur le cristal est montée sur un table de translation afin de pouvoir ajuster la taille de
la tache de pompe sur celui-ci. La cavité est composée d’un miroir plan diélectrique déposé sur
le milieu amplificateur (HR @ 1064 nm et HT @ 808 nm) et d’un miroir concave de rayon de
courbure R, = 100 mm (avec une transmission de 2% @ 1064 nm). Les rayons disponibles pour
les trous de phase vont de 150 a 280 um par pas de 2 um. Cette gamme assez large de rayons
nous permet d’ajuster correctement les caractéristiques de la cavité afin de prendre en compte
Ieffet de lentille thermique crée par la pompe dans le milieu laser. Enfin, nous mesurons a la
sortie de la cavité le profil d’intensité transverse du faisceau avec une caméra CCD (Cohu 4800)

ainsi que son facteur M? (Spiricon M2-200).
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MC
R=100mm
L MP Tioes=2%
CcCD
+
Analyseur de
) M2
Diode laser monomode
TEMy0, 200 mW, M3=1.1 Nd:YVO, Trou de
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FIGURE 1.18 — Mise en forme intra-cavité pour la génération de TEM,

Nous avons choisi une cavité assez longue (L = 95 mm, g =~ 0.05) & cause des limitations
imposées par la faible épaisseur du cristal et la faible puissance de pompe. En effet, le rayon
au beam-waist (sur le miroir plan et donc dans le cristal) augmente lorsque ’on raccourci la
cavité et le faisceau de pompe doit étre suffisamment large pour correspondre au mode TEM,
dans le milieu afin que ce dernier soit ainsi supporté par la cavité. Les rayons et positions des
trous de phase sont directement choisis & partir du modéle numérique. A cause de la lentille
thermique induite dans le milieu amplificateur, nous observons un léger écart par rapport aux
caractéristiques prévues pour atteindre le comportement espéré. A titre d’exemple, pour un
mode TEMasq, 'écart par rapport a la théorie pour un trou de phase d’un rayon de 174 pum
est de moins de 4 pum. Les profils d’intensité ainsi que les mesures du facteur M?, obtenu en
configurant la cavité suivant les prédictions du modéle numérique, sont présentés sur les Figs.

1.19, 1.20 et 1.21.
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(a) TEM;o obtenu expérimentalement (b) Mesure du M? pour un TEM;,

FIGURE 1.19 - TEM
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FIGURE 1.20 — TEMy
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(a) TEM3p obtenu expérimentalement (b) Mesure du M? pour un TEM3o

FIGURE 1.21 — TEMg3

De prime abord, l'allure des profils d’intensité enregistrés parait tres satisfaisante et tres
proche des profils attendus. Toutefois, afin de confirmer qu’il s’agit bien de modes TEM, purs,
il faut vérifier que le facteur M? est égal & 2p+ 1. Les mesures de M? pour les TEM;o, TEMy et
TEMa30 sont respectivement de 3.04, 5.04 et 7.38 (pour des valeurs attendues de 3, 5 et 7), avec
des qualités d’ajustement tres satisfaisantes. Ceci atteste donc de la pureté des modes obtenus,
d’autant que ces derniers oscillent tous a partir du seuil et que leurs profils d’intensité restent
inchangés au cours de leur propagation. Nous voyons donc que le mode propre fondamental est

majoritairement déterminé par les caractéristiques de la cavité froide.

De plus, nous avons observé qu’il est possible de passer d’'un mode & 'autre simplement en
changeant la longueur de la cavité (i.e en faisant correspondre successivement les zéros des diffé-

rents TEM,,o avec le rayon du trou de phase) . Cela confirme le fait que la discontinuité de phase
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du trou de phase doit étre exactement placée sur un zéro du mode TEM,y désiré. Ces sauts
de mode sont tres reproductibles lorsque 'on augmente ou diminue la longueur de la cavité.
Enfin, comme prévu par le modele, la discrimination entre les modes est moins bonne lorsque
I’on éloigne le trou de phase du miroir concave. En effet, si I’on place le trou de phase au centre

de la cavité, le laser peut retrouver un comportement multimode.

Nous avons de plus montré, dans le cadre d’un travail avec le NLC de Prétoria, que le méme
résultat peut étre obtenu en utilisant des objets d’amplitude a la place des trous de phase. En
effet, des modes TEM,y purs ont été obtenus en insérant des anneaux métalliques d’épaisseurs
variables dans la cavité laser. De plus, nous avons montré dans un travail numérique récent [37]
qu'un Panneau absorbant pouvait se révéler plus efficace (en termes de pertes et de qualité de

mode) qu’un trou de phase pour forcer le laser a osciller sur un mode TEMy.

1.3.4 Génération de faisceaux creux par mise en forme du faisceau du pompe

Dans cette derniére section, nous allons aborder une autre technique permettant de forcer un
laser a osciller sur un mode fondamental n’étant pas Gaussien. Plus particuliérement, nous allons
nous intéresser a la sélection d’un mode spécifique dans une cavité laser seulement par la mise
en forme du faisceau de pompe, c’est-a-dire sans utiliser d’élément diffractif intra-cavité. Cette
technique peut donc étre particulierement intéressante dans les cas ou il est impossible d’avoir
acces a la cavité, comme par exemple pour les lasers microchips, ou les miroirs diélectriques sont
directement déposés sur les faces d’entrée et de sortie du cristal. L’idée est donc simplement que
le mise en forme de la pompe selon le profil d’intensité souhaité en sortie du laser va créer un
bon recouvrement entre le mode désiré et la pompe et ainsi forcer I'oscillation sur ce mode. Le
profil d’intensité de la pompe va donc jouer le réle de parametre de contréle du mode transverse
oscillant dans la cavité, principe qui n’a été que tres peu étudié jusqu’a présent [38,39]. Nous
allons donc démontrer ce principe sur un laser microchip pompé par diode, dont le faisceau
de pompe aura préalablement été mis en forme par un trou de phase. Cette expérience sera

I’occasion de rappeler les propriétés de mise en forme du trou de phase.

Les lasers microchip, a cause de leur taille de cavité extrémement faible, ont la propriété in-
téressante de ne supporter qu’un seul mode longitudinal, assurant ainsi que le faisceau de sortie
soit mono-fréquence. De plus, du fait de leur configuration plan-plan, ces lasers favorisent forte-

ment oscillation sur un mode Gaussien [40]. Les modes propres d’une cavité plan-plan sont des
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ondes planes dans le cas d’une cavité froide, mais dans le cas d’un laser microchip on observe
un effet de guide d’onde a cause des variations de I’indice de réfraction provoquées par le dépot
de chaleur dans le cristal. Cet effet, par I’expansion thermique du milieu, entraine aussi une
courbure de la face de sortie du laser, permettant de maintenir une oscillation stable sous forme
d’un guide d’onde monomode [40]. En effet, les lasers microchip parviennent a garder le mode
Gaussien comme mode propre, méme plusieurs fois au-dessus du seuil, grace a un guidage par

I'indice de réfraction (du aux effets thermiques) et par le gain (lié au profil de pompe Gaussien).

Laser
f : !
microchip
> CCD
L )
T
Systéme de Trou de
collimation phase

FI1GURE 1.22 — Pompage d’un laser microchip avec un faisceau mis en forme

Nous considérons ici un laser microchip de 500 pum d’épaisseur composé d’un cristal de
Nd :YVOy4 et dont les deux miroirs diélectriques sont déposés sur les faces polies de ce cristal.
Le microchip est pompé par un faisceau Gaussien (A = 808 nm, P = 160 mW) pouvant
étre mis en forme ou non (Fig. 1.22). Cette mise en forme est effectuée a 'aide d’un trou de
phase déphasant de 7 tel que ceux utilisés précédemment. Le profil d’intensité du faisceau de
pompe au plan focal de la lentille le focalisant dans le cristal peut étre ajusté grace au rapport
A = b/w du rayon du trou de phase b sur celui du faisceau gaussien incident w, comme le
montre la Fig. 1.23. Nous observons que le trou de phase peut transformer le faisceau incident
Gaussien en un faisceau ayant ’allure d’'un TEM1g, en un faisceau creux ou encore en un faisceau
super-Gaussien, simplement en ajustant le rapport A. Ainsi en pompant le microchip avec I'un
de ces profils d’intensité, c’est-a-dire en mettant indirectement en forme la zone de gain dans
le milieu, nous nous attendons a ce que le recouvrement entre la pompe et le mode désiré soit

élevé, favorisant ainsi 'oscillation sur ce mode.
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F1GURE 1.23 — Distribution d’intensité au plan focal d’une lentille d’'un faisceau Gaussien dif-

fracté par un trou de phase déphasant de 7 en fonction du rapport A

Afin de démontrer ce principe, nous avons choisi de mettre en forme la pompe sous la forme
d’un faisceau creux, sans intensité au centre. Cette configuration a été choisie car elle s’est avérée
étre la plus efficace. En effet, dans le cas du pompage avec un pseudo-TEMjg, il n’y a pas assez
de gain dans la zone de 'anneau pour que le laser oscille sur ce mode, contrairement au cas du

faisceau creux ou "donut' que nous allons maintenant présenter.

Nous ajustons donc la taille du faisceau Gaussien sur le trou de phase afin d’obtenir au plan
focal de la lentille (f = 100 mm) un faisceau creux (A = 0.72) dont le rayon, calculé par la
méthode des moments d’ordre 2, est d’environ 50 pm. En utilisant cette lentille, la distance
de Rayleigh du faisceau focalisé est d’environ 3 mm, soit environ six fois I’épaisseur du cristal.
Ainsi, connaissant la portée longitudinale de nos mises en forme [41], nous pouvons étre sur que
la distribution d’intensité de la pompe reste inchangée sur la longueur de I’échantillon. Sans
aucune mise en forme, on obtient un faisceau Gaussien de 17 pm de rayon et d’une longueur
de Rayleigh de 0.6 mm. Enfin, I’allure et la qualité du faisceau de sortie sont mesurées a ’aide
d’une caméra CCD et d’un analyseur de M?. Les faisceaux obtenus en sortie avec ou sans mise

en forme de la pompe sont présentés sur la Fig. 1.24.

Nous constatons qu’avec une pompe mise en forme (Fig. 1.24(c)), le laser microchip oscille

sur un mode sans intensité au centre (mode "donut" ou TEMy, Fig. 1.24(d)) alors que lorsque
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I'on retire 'EOD de mise en forme, le laser oscille de nouveau sur un mode Gaussien (Fig.

1.24(b)).

(a) Faisceau de pompe Gaussien (b) Faisceau de sortie pour un faisceau de

pompe Gaussien (champ lointain)

(¢) Faisceau de pompe mis en forme (donut) (d) Faisceau de sortie pour un faisceau de

pompe creux (champ lointain)

FIGURE 1.24 — Profils d’intensité des faisceaux de pompe et de sortie du laser microchip

Les faisceaux enregistrés en sortie du microchip gardent la méme allure au cours de leur
propagation et, comme l'atteste la Fig. 1.25, les valeurs mesurées pour le facteur M? sont en
tres bon accord avec la théorie : M2 = 1.94 et My2 = 1.95 (pour des valeurs théoriques de 2,
sachant que pour un mode TEM,,;, M? = 2p+ |I| 4+ 1). Nous obtenons une courbe de rendement
en puissance avec une pente de 17% alors que nous avions 26% dans le cas Gaussien, avec un
M? proche de 1 (M2 = 1.04, M; = 1.03). Il faut noter que nous aurions pu obtenir ce résultat
a laide ’EOD d’amplitude (mais sans lentille), mais au détriment de la puissance de sortie

(pente de 0.01% [42]).

Nous avons donc montré que le mode résonnant d’un laser pouvait étre controlé par une mise en
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forme appropriée du faisceau de pompe et ainsi du gain dans le milieu. La mise en forme d’un
faisceau incident Gaussien par un trou de phase nous a permis d’obtenir des faisceaux TEMq;
("donut") en sortie, faisceaux pouvant trouver de nombreuses applications telles que le guidage
d’atomes froids [43] (avec en plus le bénéfice du caractére mono-fréquence de notre faisceau de

sortie), le piégeage de petites particules [44] ou encore le transfert quantique d’information [45].
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FI1GURE 1.25 — Propagation du faisceau creux généré par le laser microchip
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Conclusion

Dans ce chapitre introductif, nous avons étudiés différentes manieres de focaliser
un faisceau laser, de la simple lentille sphérique a la cascade d’objets diffractifs. Ce
faisant, nous avons introduit une méthode originale pour calculer les différents champs
diffractés par les EOD puis pour optimiser leurs caractéristiques, méthodes dont nous
nous resservirons dans la suite de ce manuscrit. Ainsi, nous avons mis en place une
technique de focalisation diffractive & ’aide d’une cascade de trous de phase pouvant se
révéler particulierement intéressante dans les cas ou la réalisation de lentilles réfractives
est tres délicate (domaine des rayons X). Nous nous sommes intéressés par la suite a
deux techniques permettant de forcer une cavité laser a osciller sur un mode particulier,
dans 'optique de réaliser une technique permettant d’obtenir des faisceaux se focalisant
avec dans des volumes focaux tres petits (faisceaux de forte brillance) : l'une par
introduction d’EOD intra-cavité et 'autre par mise en forme du faisceau de pompe. Le
succes rencontré par ces deux techniques est donc encourageant concernant la mise en
place, dans le futur, d’une technique de "super-résolution" longitudinale. Ce travail sur
la focalisation d’un faisceau laser nous amene donc aux chapitres suivants, concernant
directement les effets de lentille dans les lasers a solide, qui sont au cceur de ce travail de

these.
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Chapitre

Effets de population dans les lasers a solide

Introduction et objectifs

Ce deuxieme chapitre est dédié a 1’étude des variations de l’indice réfraction dans
les lasers a solide suite a un pompage optique et plus particulierement aux effets
électroniques dits "de population". Ainsi, aprés avoir rappelé les différents mécanismes
donnant lieu a des variations d’indice (effets thermiques, effet Kerr optique), nous
étudierons l'origine physique des effets de population et montrerons que celle-ci peut
étre attribuée a une variation de la polarisabilité des ions lorsqu’ils passent de leur état
fondamental a leur état excité. Nous soulignerons l'intérét de la connaissance et de la
maitrise de ces effets en présentant d’un c6té leur influence "négative" sur les propriétés
spatiales ou sur la dynamique des lasers et de l'autre leur aspects "positifs' a travers
différentes applications. Nous illustrerons ce dernier point en présentant I'influence de
la variation de polarisabilité sur I'auto-déclenchement d’un laser a solide. Enfin, nous
exposerons les différentes techniques expérimentales développées pour mesurer ces effets
de population, ce qui nous ameénera aux troisieme et quatrieme chapitres concernant

directement les nouvelles méthodes mises au point durant cette thése dans ce but.
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2.1 Variations de l’indice de réfraction dans les lasers a solide

Avant de considérer en détails les effets de population, intéressons-nous a deux effets "clas-
siques" induits dans les milieux laser qui ont été largement étudiés depuis plusieurs dizaines
d’années mais qui suscitent encore un fort intérét, du fait de leur impact sur le fonctionnement
des lasers : l'effet de lentille thermique et 'effet Kerr optique. Ces effets nous permettrons par

la suite de faire le paralléle avec les effets de population.

2.1.1 Effets thermiques dans les lasers a solide

Le pompage optique de matériaux laser est toujours accompagné d’un dépdt de chaleur dans
le cristal, dii en majorité aux relaxations non-radiatives des ions dans leur état excité. Ce dépot
de chaleur provient donc dans ce cas de la différence entre ’énergie des photons a la longueur
d’onde de pompe ), et I'énergie des photons a la longueur d’onde laser \; (défaut quantique). La
variation de la température du cristal entraine plusieurs effets dus a des mécanismes différents.
Parmi ceux-ci nous pouvons citer :

— l'apparition de contraintes mécaniques causées par la distribution de température T'(r),
sachant que la partie extérieure "froide" du cristal contraint I’expansion thermique de
la partie centrale chaude. Cet effet peut résulter en une fracture du cristal si la charge
thermique dans celui-ci est trop importante.

— la biréfringence induite dans le cristal, pouvant entrainer de la dépolarisation et ainsi
dégrader la qualité du faisceau de sortie de la cavité laser.

— les variations de I'indice de réfraction, provenant d’effets photo-élastiques et de I’expansion
thermique du matériau.

Dans le cadre de notre étude des mécanismes de variation de l'indice de réfraction, nous allons
donc nous intéresser a ce dernier point. Afin d’illustrer ce cas, considérons un cristal laser cylin-
drique de rayon rg, refroidit sur sa surface extérieure, dans lequel la distribution de température
T'(r) est donc purement radiale. Dans la suite, nous considérerons donc le cas d’un effet de len-
tille pur (sans aberration) correspondant a une charge thermique constante radialement, dont
nous donnerons une expression simplifiée [46]. Sachant que ce cristal, dans lequel de la chaleur
est déposée a un taux () par unité de volume, a une conductivité thermique K, la distribution

de température est donnée par 1’équation de la chaleur :

a27(r) N <1) <dT(r)> L9 (2.1)

dr2 r dr K
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Si T'(ro) est la température a r = 1o a la surface du barreau (condition aux limites), la solution

de cette équation différentielle s’écrit comme :

T(r) = T(ro) + (5{) (212 (2.2)

Le profil de température a donc une forme parabolique et la chaleur Q) générée par unité de

volume s’exprime comme :
P,
2
mrgL

Q= (2.3)

ol Py, est la puissance totale dissipée dans le cristal et L sa longueur. La différence de température

entre le centre du cristal et la surface extérieure est donc :

Py

T(0) - T(ro) = i

(2.4)

Penchons-nous maintenant sur la variation de I'indice de réfraction inhérente a ce dépo6t de cha-
leur. Cette variation An(r) peut étre séparée en une contribution purement thermique An(r)r et
une contribution dépendant des contraintes mécaniques An(r). (effet photoélastique). Le profil

radial d’indice de réfraction dans le cristal est donc donné par
n(r) =ng+ An(r)r + An(r). (2.5)
La variation d’indice due au profil de température peut donc s’exprimer comme :
dn
An(r)r = [T(r) = T(0)] { = (2.6)
dT
A Taide des Eqs. 2.2 et 2.3, nous obtenons donc :

An(r)r = —%j—;ﬂ (2.7)

L’indice de réfraction varie donc de fagon quadratique avec la coordonnée radiale r. Ainsi, un
faisceau laser se propageant suivant ’axe de ce cristal subit une variation de phase quadratique,
pouvant étre assimilé & ’effet d’une lentille sphérique, comme nous ’avons vu dans le premier
chapitre. La variation d’indice due a l’effet photoélastique, calculée a l’aide des coefficients

élasto-optiques du matériau [46], est donnée par :
CT,GTQ (28)

ou « est le coefficient d’expansion thermique et C, g est appelé constante photoélastique selon
le travail de W. Koechner [46]. La variation d’indice totale peut donc maintenant s’écrire :

Q(ldn

—ng |1 - 2L ([ — = 4 p2 2 2.
n(r) =ng { 5K \2ng dT —i—nOaC’r,g) r } (2.9)
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Dans un milieu se comportant comme une lentille, I'indice de réfraction est donc supposé varier

d’une fagon quadratique de la forme [47] :

n(r) = ng <1 = 236) (2.10)

ou B traduit le degré de variation de l'indice de réfraction. La longueur focale de ce milieu est

de fagon générale [46,48] de la forme :

w2

= 4’)7,0[/

f (2.11)

Ainsi, a partir des Egs. 2.9 et 2.10, la longueur focale fi de la lentille due au profil de température

et aux effets photoélastiques peut s’exprimer comme :
K (1dn -1
fi=— ( + aC,,gn%) (2.12)

Nous avons donc vu que le cristal se comporte comme une lentille sphérique de longueur focale
fn- Toutefois, afin d’exprimer correctement fyy, il faut aussi prendre en compte la distorsion
mécanique longitudinale due aux effets thermique, et plus particulierement la courbure de la
face de sortie du cristal. En effet la face de sortie ne reste pas plane mais se bombe légérement

suite a leffet thermique et cette déviation s’exprime comme :
I(r) = alo[T(r) — T(0)] (2.13)

ol ly est la largeur de la section sur laquelle l'effet d’expansion se produit. Avec lg = g et Eq.
2.2, nous obtenons :
Q
U(r) = oro (3 — 1) (2.149)
La longueur focale de la lentille fo causée par la courbure de la face de sortie peut s’exprimer

grace a la formule des lentilles épaisses (Eq. 1.14) :

R
= 2.15
STy 219
ot le rayon de courbure est R = —(d?l/dr?)~t. fy s’écrit alors :
fo = KlaQro(ng — 1) (2.16)

Nous pouvons maintenant exprimer la longueur focale de la lentille thermique f;;, & partir de f;

et fg:

=+ (2.17)
Soit : 1
KA (ldn 3 arg(no—1)\"

fth — ?h <2(ﬂ_, + OZCT’QHO + L> (218)
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ol A est la section du cristal.

Les effets thermiques peuvent donc fortement perturber le fonctionnement des lasers a solide,
spécialement lorsqu’ils sont pompés par diode [49], avec apparition de lentilles dont les lon-
gueurs focales peuvent étre treés courtes (de l'ordre de quelques centimetres). De plus, ces effets
thermiques engendrent dans le cas général de nombreuses aberrations dégradant de fagon consi-
dérable les propriétés spatiales des faisceaux laser. Il alors nécessaire de "nettoyer' ce faisceau,
par exemple en faisant appel aux effets non-linéaires déja présents dans le milieu, point sur lequel

nous reviendrons par la suite.

2.1.2 Effet Kerr optique

Intéressons-nous maintenant a un effet non-linéaire trés commun dans le domaine des lasers
et dépendant de l'intensité de pompage : l'effet Kerr optique. Contrairement aux effets ther-
miques, cet effet de variation de l'indice de réfraction se produit sans absorption (interaction
non-résonante) de la lumiere par le cristal laser et peut étre vu comme la réaction de dipoles
électriques (formés par les électrons et les noyaux atomiques) a un champ électrique lumineux de
forte intensité. Afin de comprendre son origine, rappelons que la réponse de la matiére soumise a

un champ électrique intense E (7, t) est décrite par le vecteur polarisation ]3(77, t) sous la forme :

P, t) = eoxMWEF, 1) + ecox P E2 (7, 1) + ecox P E3 (7, 1) + ... (2.19)

ol €y est la permittivité du vide et x(™ la susceptibilité électrique du n*®™¢ ordre.

Lorsque I'intensité lumineuse est faible, seule la contribution d’ordre 1 est présente. En revanche,
lorsque le champ électrique incident devient important (de 1’ordre de 10* V.em™!), les contribu-
tions d’ordres supérieurs (principalement 2 et 3) deviennent non-négligeables. Les effets d’ordre 2
sont responsables par d’exemple de phénomenes tels que le doublage de fréquence ou le mélange
a trois ondes. Dans le cas ou le matériau est centro-symétrique (isotrope ou de symétrie cubique
par exemple), le terme d’ordre 2 disparait et le terme cubique d’ordre 3 devient prépondérant,

pouvant entrainer des phénomeénes tels que le triplage de fréquence ou justement l'effet Kerr

optique.

La réponse d’un milieu non-linéaire du troisiéme ordre a un faisceau monochromatique de champ

électrique E£(t) = Re{E(w)exp(jwt)} est une polarisation non-linéaire Py (t) comportant une
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composante a la fréquence w et une autre a la fréquence 3w :

Pyr(w) = 3P |EW)EW) (2.20)

Pyip(3w) = xOE3(w) (2.21)

La composante d’ordre 3 correspond au triplage de fréquence alors que la composante a la
fréquence w correspond & une variation de la susceptibilité d’un facteur Ay et par conséquent
a4 une variation de l'indice de réfraction An (sachant que n? = 1 + x). Il est alors possible

d’exprimer 'indice de réfraction total en fonction de I'intensité lumineuse comme :
n=mng+An=mng+nol (2.22)

Le coefficient no (indice de réfraction non-linéaire) est compris entre 10716 et 107 em?/W
pour les verres et peut atteindre 10~7 em?/W pour les verres dopés voire 1072 em? /W pour
certains semiconducteurs. Ainsi, si le profil d’intensité du faisceau d’excitation varie radialement
de fagon quadratique, un effet de lentille va étre engendré. L’effet Kerr peut ainsi étre utilisé
dans un cristal laser intra-cavité pour générer des impulsions tres courtes par ce que l'on appelle

du verrouillage en fréquence par lentille de Kerr (Kerr-lens mode-locking).

2.2 Effets de population et variation de polarisabilité

Nous allons maintenant nous focaliser sur les effets de population, thématique au coeur de
ce travail de these. Dans un premier temps, nous allons donc relier les variations d’indice de
réfraction provoquées par le peuplement du niveau excité d’un matériau laser au quantités
microscopiques que sont les polarisabilités et sections efficaces d’absorption des niveaux excité

et fondamental.

2.2.1 Origine microscopique des effets de population

Contrairement aux effets thermiques, les effets de population sont un phénomeéne assez peu
étudié. Cette variation de l'indice de réfraction d’origine électronique due a ’excitation des ions
actifs de la matrice a été constatée pour la premiere fois en 1966 lors de I'observation du décalage
en fréquence d’un laser & rubis en fonction de sa puissance créte de sortie [50]. I1 fut alors reporté
que ce décalage était du a une variation de l'indice de réfraction proportionnelle a la population
dans I'état excité. Par la suite, cet effet fut attribué a une variation de la polarisabilité Aa;, des
ions entre leur état excité et leur état fondamental provenant, dans le cas du rubis, d’'un méca-
nisme de transfert de charge [51]. Cet effet de population attribué a Acy, a ensuite été rencontré

dans de nombreuses expériences d’interférométrie transitoire et de mélanges a 4 ondes [52-57],
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particulierement dans le cas de matériaux dopés Cr37.

Les variations de l'indice de réfraction dues a la polarisabilité des ions actifs peuvent étre ana-

lysées en exprimant la susceptibilité comme :
X =Xm+ Ngap,g + Nexap,ex (2.23)

ou X, est la susceptibilité de la matrice hote, oy, 4 et o ¢, sont respectivement les polarisabili-
tés des ions dans I’état fondamental et dans I’état excité et N, et N, sont respectivement les

densités de population dans I’état fondamental et dans 1’état excité.

Nous considérons que le matériau n’a qu’un seul état excité méta-stable dont le temps de vie est
beaucoup plus long que pour les autres états excités. Ainsi, en régime continu, seuls I’état fonda-
mental et cet état excité sont peuplés de facon significative. On peut alors écrire Ny >~ Ny + Ny,
oit Ny est la densité totale de population. C’est le cas par exemple du rubis (Cr3t : AloO3), qui
sera étudié a plusieurs reprises dans ce manuscrit, lorsqu’il est pompé dans le vert en résonance
avec la bande d’absorption 4T%, avec une relaxation rapide (de 1’ordre de la picoseconde) vers le

niveau méta-stable 2F.

Afin de relier la variation d’indice de réfraction a la population dans 1’état excité, introdui-

sons la formule de Clausius-Mossotti :

2
n—1 4dm
m = ? (Xm =+ NtOép’g + NE:BAap) (224)
ol Nep = Ny — Ny et Aayy = e — 4. L'indice de réfraction peut donc s’écrire comme
n = ng + An, ou ng est 'indice de réfraction du cristal lorsqu’il n’est pas pompé (N, = 0) et

s’exprimant comme :

ng =1+ 4mfr,(xm + Neap,g) (2.25)

ou fr, est le facteur de champ local de Lorentz :

ng + 2
3

fr = (2.26)

La variation d’indice An est proportionnelle & la variation de susceptibilité Ay = Aay,Ne, due
a la population dans ’état excité et s’exprime comme [52] :

An = Qin fiAa, (2.27)
no

Si l’on se place dans le régime de pompe non-saturé, c’est-a-dire avec une intensité de pompe I <

I, ou I est 'intensité de saturation donnée par Iy = hv /o7 (o : section efficace d’absorption, 7 :
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temps de vie), alors la résolution des équations cinétiques permet d’obtenir la relation suivante
[58,59] :
Ney ~ Ny x I/1 (2.28)

Ainsi, la variation d’indice An est directement proportionnelle & I'intensité de pompe est peut
s’écrire, de la méme fagon que précédemment dans le cas de 'effet Kerr, n = ng + nol avec ng
exprimé comme [58] :

Nt 27T 2 . )\
= 2Aq, —i—A 2.2
N9 7. (no fiAay, Ly U) (2.29)

Cette équation considére le fait que my a une partie imaginaire (ng = n), — inf) prenant en
compte D'effet de ’absorption dans I’état excité. Le coefficient d’absorption peut étre exprimé

comie :

a = Nyg0gsq + NexOesa ~ NiOgsq + Neg Ao (2.30)

ol Ao = 0csq — 0gsa est la différence entre les sections efficaces d’absorption dans 1'état excité

et dans 'état fondamental.

E (x10 cm™?)
A
5000 |-
4
:/
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i — 5/2
i’
e
700 |
----- 2F7/2
o L

FIGURE 2.1 — Schéma des niveaux d’énergie de I'Yb :YAG [60]
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Le modele basé sur les bandes de transfert de charges! (CTB en anglais) proposé par D.
Pohl [51] se place dans ’approximation d’un seul oscillateur, ¢’est-a-dire néglige les contributions

de tous les autres états que les CTB. Ainsi, la polarisabilité dans I’état fondamental peut s’écrire :

1 e2 1

2

_ e

apg(V) = p E fjgiﬁz — 2 o~ Efgm (2.31)
J 79

ou f, représente la force d’oscillateur de la transition entre ’état fondamental et la CTB, vor
I’énergie (en em™!) de la CTB (7 = 1/)) et e et m sont respectivement la charge et la masse
de I’électron. De la méme facon, on peut considérer que la polarisabilité de 1’état excité est

proportionnelle & f.,, la force d’oscillateur de la transition entre 1’état excité et la CTB :

ap,ez(ﬂ) = 7fex - o 2 _ 2 (232)

oll Ve, représente 'énergie de ’état excité. Ainsi, nous pouvons écrire la différence de polarisa-

bilité Acy, comme :
A N 62 fex fg
ap(v) = — | = =2 2 352 2
m | (Vor — Vez)?2 — ¥ Vep —V

(2.33)

Cet effet purement dispersif peut donc avoir une influence importante sur le fonctionnement des

lasers et amplificateurs, comme nous allons le voir dans la section suivante.

2.2.2 Influence des effets de populations sur le fonctionnement des lasers

Lors du pompage d'un cristal laser dans lequel les effets électroniques (de population) ne
sont pas négligeables, la population du niveau méta-stable excité et par conséquent ’indice de
réfraction vont suivre le profil spatial d’intensité imposé par le faisceau de pompe. Si ce faisceau
est Gaussien, le profil d’indice de réfraction sera donc lui aussi Gaussien et ainsi assimilé a un
profil quadratique, pouvant s’apparenter a un effet de lentille. Cette lentille de population peut
donc avoir un impact conséquent sur le fonctionnement de certains laser mais peut aussi étre

mise & profit pour obtenir de nouveaux modes de fonctionnement.

2.2.2.1 Perturbations du fonctionnement des lasers

De nombreux travaux, a la fois théoriques et expérimentaux, ont montré que les effets de
population pouvaient étre non-négligeables dans différents cas, en particulier dans les matériaux
laser dopés avec des ions de terres rares ou des ions de transition du groupe du fer. Par exemple,
dans les matériaux dopés Ytterbium (Yb3*+) ou le défaut quantique est relativement faible, les

effets de population peuvent devenir considérables par rapport aux effets thermiques [61]. Dans

1. 1l s’agit de bandes d’absorption tres intenses situées dans ’'UV, qui seront dans notre cas associées & un

mécanisme de transfert de charges ligand vers métal (LMCT : Ligand to Metal Charge Transfer)
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les cristaux et verres dopés Yb3T, les effets électroniques peuvent méme prédominer sur les ef-
fets thermiques [60,62] jusqu’a étre d’un ordre de grandeur plus élevé [63], en régime continu
comme en régime pulsé. Dans les fibres optiques dopés Yb3*, ces effets sont aussi observés et
peuvent affecter leur comportement de fagon importante [3,64]. Dans les matériaux dopés Néo-
dyme (Nd?1), les effets de population peuvent étre du méme ordre de grandeur que les effets
thermiques [4,54,65]. Ces effets sont encore plus prépondérants dans le cas des matériaux dopés
Chrome (Cr371), ou les valeurs de Acqy, sont beaucoup plus fortes que dans les matériaux dopés
Yb ou Nd (par exemple, dans le cas du Cr :LiSAF, Aa, = 3.5 x 1072 ¢m? [66] alors que pour
I'YDb :YAG, Aay, =2 x 10726 em? [60]).

Les effets de population peuvent aussi influencer les propriétés spatio-temporelles des faisceaux
en sortie de cavité laser. En effet, il a été montré récemment dans le cas de matériaux laser dopés
Chrome que la lentille de population pouvait fortement dégrader le profil du faisceau de sortie
d’une cavité fonctionnant en régime Q-switch et que ces effets électroniques pouvaient limiter les
performances de certains lasers en termes d’énergie de sortie [5,67]. De plus, la présence d’une
lentille de population intra-cavité dépendante du temps va forcément perturber la divergence
du faisceau laser de sortie [5,68] durant la génération d’impulsions. Toutefois, comme nous le
verrons par la suite, la mesure de cette divergence en champ lointain peut permettre de mesurer

Aay.

2.2.2.2 Utilisation des effets de population

Les effets de population ne sont cependant pas forcément négatifs pour le fonctionnement
des lasers et peuvent étre mis a profit dans diverses applications. Parmi celles-ci, nous pouvons
citer les deux applications marquantes que sont le nettoyage et la combinaison de faisceaux, qui
ont notamment été étudiées par Thales Research and Technology durant ces dernieres années.
Les sources lasers conventionnelles étant souvent limitées en énergie et en qualités en grande
partie du fait de la présence d’effets thermiques importants, 1'idée est d’utiliser les effets non-
linéaires du milieu (en l'occurrence, les effets de population) pour corriger ces effets thermiques
en inscrivant un hologramme dynamique de population dans le cristal laser. Ce genre de cavité
laser auto-adaptative [22,69-71] permet ainsi d’assurer une bonne qualité de faisceau (correction
des aberrations thermiques) et de bonnes caractéristiques temporelle et spectrale. Il est aussi
possible d’utiliser les effets de population pour réaliser du transfert d’énergie dans un processus
de mélange a deux ondes. En effet, en utilisant la technique du réseau d’illumination mobile

(réseau de population induit par la pompe dans le milieu), il est possible d’obtenir un transfert
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d’énergie efficace d’un faisceau pompe vers un faisceau sonde [69,72].

Afin d’illustrer I'importance de la connaissance des effets de population dans les lasers a solide,
intéressons-nous maintenant a 1’utilisation de ces effets électroniques pour le déclenchement d’un
laser. Cette application, étudiée & plusieurs reprises au CIMAP [68,73-75], trouve son origine
dans une série d’observations faites en 1996 & 1'Institut Saint-Louis [76,77]. Il a en effet été
montré qu’il était possible de faire fonctionner un laser Cr :LiSAF en mode déclenché (émission
d’impulsions dans le domaine nanoseconde) sans ajouter de dispositif supplémentaire dans la

cavité.

MP MC

Cr:LiSAF 1
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FIGURE 2.2 — Schéma de la cavité utilisée pour I'auto-déclenchement

Usuellement, pour obtenir un fonctionnement déclenché de type Q-switch (commutation des
pertes), les pertes intra-cavité sont modulées a I’aide de dispositifs actifs (cristal électro-optique,
acousto-optique...) ou passifs (absorbants saturables). Ici, seul un diaphragme intra-cavité est
utilisé et des impulsions de quelques dizaines de milijoules sur une durée de quelques centaines
de nanosecondes sont générées, nous pouvons alors parler d’auto-déclenchement. Le mécanisme
de modulation des pertes provient en fait d’un effet de lentille de population créé dans le cristal
et suivant la dynamique temporelle de 'inversion de population, changeant ainsi la géométrie
du mode et donc sa taille sur le diaphragme, les pertes induites par celui-ci devenant donc
dépendantes du temps. Nous nous proposons ici de poursuivre le travail de modélisation effectué
précédemment afin d’étudier directement l'influence de Aqy, sur le fonctionnement du laser et
sur les caractéristiques de I'impulsion de sortie.

2

Nous modélisons © une cavité plano-concave contenant un barreau laser de Cr :LiSAF pompé

2. Ce travail de modélisation a été réalisé en langage C++ a laide des librairies scientifiques GSL (Gnu
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par flash (pouvant étre vu comme une lentille mince de longueur focale dépendant du temps

notée f(t)) et un diaphragme. Le barreau est placé contre le miroir concave et le diaphragme

contre le miroir plan. Nous décrivons la dynamique du laser a 1’aide des équations cinétiques

pour un systeme laser a quatre niveaux :

N N
ON _ —N®oc— — + R,(Nr — N) (2.34)
ot T
0P o N
T d {NTCE1 - tR} + 7&72 (2.35)

®(t) : densité de photons (em™3),

N (t) : densité d’inversion de population (em™3),

o =3.2x1072¢m? : section efficace d’émission stimulée,
T = 67us : durée de vie de I'état excité,

c : vitesse de la lumiere dans le vide,

R, : taux de pompage (s71),

Np =1.3 x 10%%e¢m ™3 : densité totale d’ions Cr3T,

€1 = % : facteur prenant en compte le fait que le milieu actif n’occupe pas la
cavité entiere,

L,oq : épaisseur du barreau laser,

ng =~ 1.4 : indice de réfraction du milieu laser,

0 : nombre de photons perdus par aller-retour dans la cavité (pertes de sortie, par absorp-
tion, par diffraction),

tr : durée d’un aller-retour dans la cavité,

€9 : facteur prenant en compte la participation partielle de I’émission spontanée a 1’oscil-

lation laser.

Le barreau laser peut étre vu comme un lentille mince de longueur focale f(t), dépendant du

temps et de la population du niveau excité, donnée par [68,73,74] :

ou :

2
—Ww,.no

W'fg'NT-Aap-B(t)-Lrod

F(t) = (2.36)

Scientific Library, http://www.gnu.org/s/gsl/) et Lapackpp (http://lapackpp.sourceforge.net/).
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w, : rayon du mode laser sur le miroir concave,

N;—N
B(t) = M@,

T

N; : inversion de population non saturée.

Le terme de pertes § de I’équation 2.35 peut quant a lui s’exprimer comme :
§ = —In(R1Ry [To[*) (2.37)

oul— |1“0]2 peut étre vu comme les pertes engendrées par le diaphragme sur un aller-retour.

Effet de ~ Taille du

- mode sur le
lentille f(t) diaphragme
Densité
POMPAGE ~ d’inversion de Pertes 6(t)
population

\ Densité de /
photons
Impulsions
en sortie

FIGURE 2.3 — Principe du fonctionnement de la cavité auto-déclenchée

Nous calculons ce terme § par la méthode des polyndémes de Laguerre-Gauss (voir Annexe

B). Ry et Ry sont les coefficients de réflexion en intensité du miroir plan et du miroir concave.

Le principe de 'auto-déclenchement est donc le suivant (Fig. 2.3). Une fois le seuil d’oscilla-
tion du laser atteint, la saturation dans le milieu crée un profil radial d’inversion de population
et ainsi une lentille (tous deux dépendant du temps) agissant sur la géométrie du mode laser
et donc sur sa taille au niveau du diaphragme. Les pertes induites par le diaphragme sont donc
dépendantes du temps et doivent étre calculées en permanence dans notre modélisation. Une fois
que les pertes ont changé, les densités de photons et d’inversion de population sont elles-aussi
modifiées, conduisant a ’expression d’une nouvelle longueur focale et ainsi de suite. Nous avons
donc un phénomene d’avalanche conduisant a la génération d’impulsions en sortie, I’évolution du
systeme dépendant toutefois fortement des conditions initiales. Afin de gagner en efficacité dans

le calcul des impulsions de sortie du laser, nous avons choisi dans un premier temps de calculer
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le terme de pertes |I‘0|2 en fonction de f(¢) afin d’en donner une expression analytique. Nous
effectuons donc ce calcul pour différentes configurations d’intérét (en faisant varier la longueur
de la cavité et le rayon du diaphragme) et ajustons les courbes obtenues (Fig. 2.4) a l'aide de

I’expression suivante :

’FO‘Q = yo + Arexp —f — %0 + Asexp —f — o + Agexp | — il (2.38)
tl tQ t3
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FIGURE 2.4 — Variation des pertes en fonction de la longueur focale

Cette expression est ensuite introduite dans le calcul de la dynamique du laser et permet de
calculer rapidement la densité de photon en sortie du laser. Dans un deuxiéme temps, afin de
fonctionner en commutation du gain ("gain switching"), on ajuste le taux de pompage R, afin
d’obtenir, pour une durée de pompage fixée, une impulsion unique en sortie dont on releve les
caractéristiques temporelle et énergétique (Fig. 2.5). Comme démontré dans les études précé-
dentes, la durée et I’énergie contenue dans I'impulsion dépendent fortement des caractéristiques
de la cavité [68,75]. Par exemple, plus le diaphragme intra-cavité est fermé, plus I'impulsion sera
courte et intense, comme le montre la Fig. 2.6 présentant 1’évolution de 'impulsion en fonction
du parametre de troncature initial Y; = wp/ra (wp : rayon du mode laser sur le miroir plan; 74 :
rayon du diaphragme). De méme, plus la cavité laser est longue, plus 'impulsion de sortie est
courte et intense. Nous nous intéressons donc maintenant a 'impact de la valeur de la variation
de polarisabilité Acy, sur 'impulsion de sortie : existe-t-il une valeur optimale ou bien est-ce que

plus cette valeur sera élevée, plus I'impulsion sera courte et intense 7
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FIGURE 2.5 — Exemple d’impulsion obtenue a la sortie de la cavité auto-déclenchée
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FIGURE 2.6 — Evolution des caractéristiques de 'impulsion de sortie en fonction du parameétre

de troncature initial ¥; pour Aa, = 1.6 x 10734m3

Nous faisons donc varier Aq,, tout en gardant les parametres de la cavité constants (Y;, g,
R.) et le taux de pompage quasi-constant (en fait, nous faisons varier tres légérement celui-ci
afin de n’avoir qu’une seule impulsion). Les résultats sont reportés sur la figure 2.7. Nous voyons
donc que plus la valeur de Aqy, est élevée, plus les impulsions sont courtes et intenses, I'effet
de lentille étant plus fort. Toutefois, pour une cavité donnée, la valeur de Acy, ne peut pas étre

augmentée indéfiniment, la cavité devenant instable lorsque l'effet de lentille est trop important
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(le parametre géométrique g de la cavité n’est plus compris entre 0 et 1). Plus la cavité est
courte, plus des valeurs élevées de Aay, sont tolérées mais cela au détriment de I'énergie et de la
durée de I'impulsion de sortie. Ainsi, pour un matériau laser donné, il existe un jeu optimal des
parametres {Aqy, g, ra} permettant d’obtenir I'impulsion de sortie la plus courte contenant la

plus grande énergie.
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FIGURE 2.7 — Evolution des caractéristiques de I'impulsion de sortie en fonction de Aay,, pour

L=1m, R. =1.5m et Y; =0.69

A travers cet exemple, nous constatons donc que la connaissance de Aqy, est prépondérante
pour mieux appréhender le comportement des lasers a solides, notamment lorsque les cristaux
lasers sont dopés avec des ions terres rares (Yb3T, Nd3*) ou des métaux de transition (Cr3+,
Ti3*). C’est pourquoi différentes techniques, qui sont I'objet de la section suivante, ont été

développées afin de pouvoir mesurer Aq,, et d’éventuellement donner son signe.

2.3 Techniques de mesure de variations de I’indice de réfraction

Dans cette derniére section, nous allons présenter une liste non-exhaustive des techniques
expérimentales mises au point pour mesurer des variations de l'indice de réfraction induites par
la pompe. Nous allons donc dans un premier temps présenter des techniques majoritairement
dédiées a la mesure d’effets non-linéaires d’ordre 3 pour dans un deuxieme temps exposer des

méthodes particulierement consacrées a la mesure d’effets de population.
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2.3.1 Meéthodes classiques

La mesure de faibles variations d’indice de réfraction induites par des effets non-linéaires ou
thermiques est un domaine de permanentes recherches depuis les années 60. La liste des mé-
thodes employées est donc longue [78,79] et le lecteur pourra trouver une discussion détaillée des
principales techniques dans 'ouvrage de R.L. Sutherland [80]. Parmi cette pléthore de solutions,

certaines ont connu un grand succes et sont toujours utilisées. En voici une bréve description.

Techniques & mélange d’ondes [55,81-83]

Parmi ces techniques, nous pouvons prendre ’exemple du mélange a quatre ondes dégénérées
(DFWM), 'une des méthode les plus employées. Dans cette méthode, trois ondes lumineuses
cohérentes sont incidentes sur le milieu & étudier et, par un processus non-linéaire, une quatrieme
onde est générée (onde conjuguée en phase). Il a été montré que U'intensité de cette onde est
proportionnelle a la susceptibilité d’ordre 3 (x(3)) du matériau, permettant ainsi sa mesure.
Cette technique présente 'avantage d’une mesure relativement simple (le faisceau conjugué est
bien séparé des autres), avec peu de contraintes sur I’échantillon ni sur le profil des faisceaux
incidents (qui ne doit pas forcément étre parfaitement Gaussien). En revanche, elle ne permet
pas d’avoir les informations relatives aux parties imaginaire et réelle de x(® et nécessite un trés

bon controle du recouvrement entre les trois faisceaux incidents.

Techniques interférométriques [84-87]

Il existe différentes méthodes interférométriques permettant de mesurer 'indice de réfraction
non-linéaire et toutes sont basées sur l'interférence de deux faisceaux (ou plus), dont I'un a subit
une variation de phase dépendant de I'intensité lumineuse dans le matériau. L’une des méthodes
les plus employées est basée sur un interférometre de Mach-Zehnder [88] : I’échantillon non-
linéaire est placé dans I'un de ses bras et un matériau référence dans l'autre bras. Il est alors
possible d’obtenir 'indice de réfraction non-linéaire en étudiant les distorsions des franges de
la figures d’interférence en fonction de l'intensité des faisceaux. La principale limitation de ce
dispositif (hormis I’ajustement des chemins optiques des deux bras) réside dans donc la résolution
de la caméra utilisée pour enregistrer les franges, restreignant la précision de la mesure. Une autre
technique interférométrique originale consiste a utiliser la déflectométrie de Moiré, c’est-a-dire

'interférence entre des faisceaux passant par des réseaux en transmission [89,90].

Techniques basées sur la distorsion des faisceaux [91-95]

Ce groupe de techniques englobe toutes les méthodes utilisant la déformation dun faisceau
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sonde ou du faisceau de pompe lui méme lorsqu’il subit I'effet non-linéaire en se propageant
dans le matériau (auto-focalisation) pour déduire la variation d’indice de réfraction induite dans
celui-ci. Parmi celles-ci, nous pouvons par exemple citer les méthodes basées sur la déviation du
faisceau pompe-sonde par ’échantillon (effet de prisme induit) [96]. Néanmoins, la technique la
plus célebre et la plus utilisée est sans doute la méthode Z-scan, a laquelle est dédié le chapitre

suivant.

2.3.2 Meéthodes dédiées aux effets de population

Parmi les techniques mentionnées précédemment, certaines sont applicables & la mesure de
Acqy, (méthode interférométrique et surtout technique Z-scan) mais d’autres méthodes ont été
spécifiquement congues pour quantifier les effets de population. Nous nous proposons ici de dé-
tailler deux techniques de type pompe-sonde, 'une de diffractométrie et 'autre d’interférométrie
(Fig. 2.8) ainsi qu'une technique basée sur une mesure de divergence. Ces méthodes, respecti-
vement utilisées au Stepanov Institute of Physics de Minsk (Prof. E. Ivakin) et a I'Insitute of
Applied Physics de Nizhny-Novgorod (Dr. O.L. Antipov), ont été étudiées récemment au CI-
MAP dans le cadre de la these de R. Soulard [69] pour la mesure de Aq, dans des matériaux

dopés Yb3t et Nd3+.

|
Ti:Sapphire ‘ ‘“‘
|

Réseau

_I

Echantillon

FIGURE 2.8 — Diffractométrie transitoire

Diffractométrie en régime transitoire [97,98]

Dans cette technique, on divise le faisceau de pompe en deux parties qui sont ensuite recombinées
dans le cristal pour former un réseau sinusoidal de population. Un faisceau sonde est ensuite
utilisé pour lire 'effet de population en étant diffracté par le réseau d’indice avec une efficacité
de diffraction proportionnelle au carré de la variation d’indice induite par I'impulsion de pompe.
La valeur de Aq,, est alors accessible (mais pas son signe). Cette méthode atteint une sensibilité

de \/1000 et il est possible de s’affranchir des effets thermiques en les modélisant et en étudiant
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la dynamique de retour a I’équilibre du systeme mais reste assez difficile a mettre en ceuvre.

Interférométrie en régime transitoire [4,63,98]

Cette méthode est basée sur un interférometre de Jamin-Lebedev (interféromeétre en polarisa-
tion) : les deux bras de l'interférometre sont colinéaires, tres proches et traversent le cristal a
analyser, permettant ainsi de s’affranchir d’effets parasites. L'un des deux bras traverse la ré-
gion pompée du cristal, le faisceau sonde y subit donc une variation de phase due aux effets de
population et interfere avec le faisceau provenant du bras non-pompé lorsqu’ils sont recombinés
avec un prisme de Glan-Taylor. En séparant de nouveau ces deux ondes en polarisation, il est
alors possible de mesurer le déphasage induit par la variation d’indice puis d’en déduire la va-
riation de polarisabilité Acy,. Cette technique permet d’atteindre une sensibilité de A/5000 pour
la mesure de la variation d’indice mais ne permet en revanche pas de donner le signe de Ac, et
tout comme la précédente, la séparation des contributions thermique et électronique a l’indice

de réfraction est réalisé a 'aide d’un modele.

Py

p 1>

mv\{

Echantillon

FIGURE 2.9 — Interférométrie transitoire

Mesure de divergence en champ lointain

Dans le cas de la cavité plano-concave considérée précédemment pour I’auto-déclenchement, le
beam-waist est donc situé sur le miroir plan (largeur W),). La divergence du faisceau laser dans
le champ lointain est dépendante du temps du fait de la lentille de population dépendante du

temps et est donnée par :
A

o) = TWy(t)

Si I'on mesure cette quantité avec un diagnostic de divergence a l'instant précis ot chacune

(2.39)

des impulsions de relaxation est émise (i.e. les instants pour lesquels la densité d’inversion de
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population prend sa valeur de seuil), il est alors possible, connaissant la densité d’inversion de
population non-saturée, de déterminer la valeur de Aqy, [68]. Cette mesure a été effectué durant
la these de N. Passilly dans le le cas du Cr :LiSAF sur un train d’impulsions (Fig. 2.11) ainsi
que sur une impulsion unique. Le dispositif expérimental utilisé, présenté sur la Fig. 2.10, est un
diagnostique de divergence constitué de deux voies. L'une est basée sur un stop (disque opaque)
et permet ainsi de mesurer la puissance contenue dans les ailes du faisceau laser alors que 'autre
permet de mesurer la puissance totale contenue dans les impulsions. Les tensions mesurées sur
les deux voies permettent aisément de remonter & ’évolution temporelle de la divergence puis a

la valeur de Aaqy,.
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Fi1cure 2.10 — Diagnostic de divergence
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FIGURE 2.11 — Divergence du faisceau laser lors d’un train d’impulsions de relaxation
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2.4 Perte de corrélation transverse d’un faisceau Gaussien

Les techniques de mesure de variations d’indice basées sur un stop ou sur un diaphragme ont
des sensibilités différentes mais doivent conduire a la méme mesure de longueur focale sachant
que la puissance contenue dans les ailes d’un faisceau Gaussien est corrélée a celle contenue dans
son centre, supposant que le profil d’indice sondé est d’allure parabolique. Cette corrélation
transverse signifie donc que les puissances dans les ailes et le centre sont complémentaires : si
I’'une augmente a cause d’une variation de la divergence du faisceau, ’autre diminue. Dans cette
derniere section de ce chapitre, nous allons nous intéresser a un concept introduit récemment [99]
et étudié durant ce travail de these : la perte de corrélation transverse entre le centre et les ailes
d’un faisceau Gaussien. Il a en effet été montré que les fractions de puissance contenues dans la
partie centrale et dans les ailes d’un faisceau Gaussien tronqué ("clipping" d’amplitude) dans son
champ proche n’étaient plus nécessairement corrélées, pouvant conduire a d’importantes erreurs
lors de la mesure d’un effet de lentille. Dans la suite, nous allons considérer ce phénomene a
travers deux exemples. Dans un premier temps, nous poursuivrons le travail étudié dans [99]
concernant la mesure d’'un effet de lentille de population avec un diagnostique de divergence et
examinerons l'impact du phénomene de perte de corrélation transverse sur cette mesure ®. Dans
un deuxiéme temps, nous considérerons cet effet non plus dans le cas d’une troncature d’am-
plitude mais en présence d’aberrations de phase, lorsque le profil sondé n’est plus parabolique.
Ainsi, nous montrerons que si la corrélation transverse entre les ailes et le centre du faisceau

disparait, toute mesure d’effet de lentille ou de variation de divergence est potentiellement fausse.

2.4.1 Décorrélation transverse dans le cas d’une troncature d’amplitude

Dans le cadre de la mesure de Aa,, dans le rubis, une expérience basée sur un diagnostic de
divergence, similaire & celle présentée sur la Fig. 2.10, a été mise en place. Cette expérience peut
étre séparée en deux parties. La premiére est constituée d’un barreau de rubis (6.35mm x 120mm,
dopés & 0.05% en ions Cr3) monté dans un téte laser refroidie & eau (Quantel SF312-06), pompé
a l'aide de quatre lampes flash linéaires et placé dans une cavité plano-concave (R. = 5 m et
R = 28% pour le miroir concave) de longueur L = 50 cm. Un diaphragme est inséré dans la cavité
pour forcer l'oscillation sur le mode fondamental Gaussien. La seconde partie est un diagnostic
de divergence basé sur un stop de rayon rg placé en champ lointain (a z = 4 m de la sortie du
laser). L’objectif de cette expérience est donc de suivre effet de lentille de population ayant lieu

dans le barreau laser en mesurant en fonction du temps la divergence en champ lointain (Eq.

3. Ce travail a été réalisé en collaboration avec le Centre de Développement des Technologies Avancées, division

des Milieux Ionisés et Lasers a Alger
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2.39). Le détecteur D; donne un signal V; dépendant du temps et proportionnel & la puissance
des impulsions du laser et le détecteur Dy donne le signal V5 mesuré derriere le stop. Ainsi, le
rapport V/V; est proportionnel a la transmission du stop Ts = exp[—r%/W?(z)] (rapport des
puissances incidente et transmise). La connaissance de Ts permet ainsi de déterminer W (z) et
finalement la divergence § = W (z)/z. L’évolution temporelle de la demi-divergence est alors

donnée par :

1/2
(1) = 5 =2 2.4
W=\ Tima] (240)
”[Kvmf)}

ou K est une constante déterminée & partir de la calibration des deux bras du diagnostic [68].

Le dispositif peut évidemment aussi fonctionner avec un diaphragme de rayon rp a la place
du stop. Cependant, la technique basée sur le stop a été utilisée pour les raisons suivantes : si
nous considérons par exemple une petite variation du rapport rg/W d’environ 1.4 a 1.42, cor-
respondant a une variation relative de divergence d’environ 1.5%, cela engendre une variation
relative ATs/Tg d’environ 10%. Si le stop est remplacé par un diaphragme de méme diametre,
la méme variation relative de divergence causera un ATs/Ts de seulement 0.2%. Cela signifie
que la détection des variations de la puissance contenue dans les ailes d’un faisceau Gaussien est

plus sensible que dans son centre (i.e. plus sensible avec un stop qu’avec un diaphragme).

Les évolutions temporelles des signaux Vj et V5 et de leur rapport V2/V; sont reportées sur les
Figs. 2.12(a) et 2.12(b). Nous observons ainsi que le rapport V2 /V; augmente au cours du temps,
signifiant que la divergence augmente elle aussi. D’apres les expressions précédentes, il a ainsi
été conclu que Ay, est négatif. La mesure de V3/V) conduit en effet a Aa,, = —3.7 x 10=26¢m 3.

Ce résultat est tres différent (en signe et valeur) de ceux reportés précédemment par différentes

techniques (Aqy, = 2.2 x 107%em™3) [52,100,101].

La possibilité d’avoir des effets thermiques perturbant la mesure a donc été évaluée : le train
d’impulsions laser considéré dans ’expérience de divergence dure environ 300 us, les impulsions
laser ayant lieu toutes les 30 s. La durée de I'impulsion de pompe est d’environ 400 ps (FWHM)
avec un piedestal de 1 ms. Par conséquent, le processus de pompe est basé sur une impulsion
de pompe isolée donnant naissance a un profil thermique transitoire résultant d’un processus
d’échauffement rapide induit par la pompe (pendant I'impulsion de pompe) suivi d’un retour lent
du barreau a 1’équilibre thermique. Cette situation particuliere (opération a impulsion unique)
est détaillée dans le Chapitre 7 du livre de W. Koechner [46]. La conclusion est qu’a la fin de

Iimpulsion de pompe (pendant I'impulsion laser), la température du barreau laser augmente
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FIGURE 2.12 — Evolution temporelle des signaux détectés sur les deux voies.

uniformément de AT par rapport a la température du refroidissement dans le cas d’une ab-
sorption uniforme de la pompe. L’uniformité de la pompe ayant été vérifiée expérimentalement,
nous pouvons conclure qu’aucun effet de lentille thermique ne se produit durant 1’émission laser
et par conséquent, la dynamique de divergence observée sur la figure 2.12(b) n’est due qu’a un
effet de lentille électronique (population). Il faut donc comprendre pourquoi le diagnostic de

divergence basé sur un stop nous a conduit a une mesure erronée.

Il a été montré que la corrélation entre la proportion de puissance contenue dans les ailes

Diaphragme
| v

¥ L1

Fi1GURE 2.13 — Diagnostic de divergence basé sur un stop et un diaphragme

et le centre du faisceau en champ lointain pouvait disparaitre lorsque le faisceau se trouvait
tronqué dans son champ proche [99]. En effet, nous avons considéré un faisceau Gaussien de
rayon au beam-waist wy et donc de divergence €y = \/(mwy) tronqué par un diaphragme de

rayon pg placé au beam-waist. Les variations 6p et g données par le diaphragme et le stop
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(pour un montage tel que celui présenté sur la Fig. 2.13) sont représentées en fonction de wq sur
la Fig. 2.14 (ou I’évolution de 6y est présentée en tant que référence). Ces divergences angulaires
sont données, pour un stop (de transmission Ts) et un diaphragme (de transmission Tp) placés

a une distance L du plan du beam-waist, par :

1 —27%
= —y——D 2.41
oo L\ in(1 =1p) (241)
1| —2r%
— 2.42
s L\ in(Ts) (242)
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FIGURE 2.14 — Variations des divergences données par les différents diagnostics en fonction de

la troncature subie par le faisceau.

A partir de cette figure, nous pouvons conclure que tant que la troncature reste négligeable
(partie grisée sur la figure), les deux diagnostiques de divergence indiquent que la divergence
du faisceau diminue, conformément a 6y. Cependant, lorsque la troncature devient importante
(& droite de la partie grisée), la courbe g (resp. p) montre que la divergence augmente (resp.
diminue) alors que 6y diminue. Il n’y a donc plus de corrélation entre les deux mesures. Par
conséquent, nous pouvons maintenant conclure que dans ’expérience que nous avons mené pré-
cédemment avec le laser a rubis, nous avions en fait affaire a une troncature dans le champ

proche du faisceau conduisant a une mauvaise interprétation des résultats.

Nous pouvons en effet remarquer qu’un diaphragme intra-cavité a été inséré pres du miroir de
sortie du laser & rubis afin d’assurer une oscillation sur le mode Gaussien. Ainsi, il est fortement

probable que le faisceau laser subisse une troncature dans son champ proche. L’allure transverse
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d’un faisceau Gaussien diffracté par un diaphragme présente des oscillations caractéristiques en
champ proche et devient de forme Gaussienne mais élargie en champ lointain. Ainsi, pour savoir
si le faisceau est sujet a une troncature ou non, il faut mesurer sa distribution d’intensité quelque
part dans son champ proche [102]. Ce dernier s’étend du miroir de sortie du laser a la distance
caractéristique zg = pg/\, oll pp = 1 mm est le rayon du diaphragme et A = 694.3 nm la longueur
d’onde du laser a rubis. Nous obtenons zg = 1.5 m et enregistrons donc le profil transverse a la
distance z = 0.13 m afin d’étre dans le champ proche. Il nous faut alors enregistrer 1’évolution
du profil d’intensité durant le temps d’un train d’impulsions tel que celui présenté sur la figure
2.12(a). Nous nous attendons ainsi & observer une déformation du profil dépendant du temps
due a une troncature elle-méme dépendant du temps. Les profils transverses d’intensité ont ainsi

été enregistré pour trois impulsions : la premiere puis deux autres a t = 10 ps et t = 160 us.
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FI1GURE 2.15 — Profils d’intensité enregistrés dans le champ proche

Les profils observés sont reportés sur la Fig. 2.15. Notons que bien que le comportement
relaxé du laser soit caractérisé par des impulsions erratiques, les profils d’intensité reportés sur
la Fig. 2.15 sont parfaitement reproductibles : la premiere impulsion est quasi-Gaussienne alors
que les suivantes sont de plus en plus déformées. Cela signifie que la troncature évolue de pic
a pic et augmente avec le temps. L’effet résultant est équivalent a un rayon au beam-waist qui
augmente et donc & une divergence en champ lointain qui diminue avec le temps. Cela a aussi été
confirmé en étudiant le profil d’intensité en champ lointain. Dans ce cas, le profil d’intensité du
faisceau est quasi-Gaussien, sans oscillation, et de largeur w. La divergence en champ lointain
est alors déduite comme 6 = w/L, et nous pouvons montrer, comme représenté sur la Fig. 2.16

pour une distance L = 10 m, que la divergence du faisceau laser décroit effectivement avec le
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temps. Cette conclusion est opposée a celle obtenue a partir du diagnostique de divergence basé

sur un stop (Fig. 2.12(b)).

Ces résultats expérimentaux illustrent parfaitement le concept de perte de corrélation trans-
verse entre le centre et les ailes d’un faisceau subissant du clipping dans son champ proche.
L’augmentation avec le temps du rayon au beam-waist (i.e. la diminution de la divergence)
peut ainsi étre attribuée a un effet de population divergent et ainsi a une variation d’indice de
réfraction positive et donc a une différence de polarisabilité A, positive. Cet exemple permet
aussi de souligner les précautions expérimentales a prendre lors de 'utilisation d’un diagnostic
de divergence basé sur un stop, la présence de clipping dans le champ proche du faisceau sonde

pouvant conduire & une mauvaise interprétation du signe de la variation d’indice de réfraction.
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FIGURE 2.16 — Variation temporelle de la divergence du laser a Rubis déduite a partir des profils

d’intensité en champ lointain

2.4.2 Effet d’aberrations de phase sur la mesure de divergence

Nous nous intéressons maintenant au cas ou le faisceau pompe-sonde Gaussien subit des
aberrations de phase (i.e. le profil de phase sondé n’est plus quadratique mais suit une loi
plus compliquée). Ce genre d’effet (lentille aberrée) est par exemple rencontré dans les lasers a
solide pompé par diodes de fortes puissances (effets thermiques). Il a par exemple été observé
qu’'un pompage latéral pouvait conduire & la génération d’un axicon thermique, i.e. le cristal
est caractérisé par un profil de transmission en phase de la forme d’un axicon [103] (7(p) =
exp|—iAp]), ou a la génération d’'un effet de lentille induisant une aberration sphérique [104].

Dans la suite, nous allons ainsi considérer un déphasage de la forme :
¢(p) = A1p + Azp” + Azp’ (2.43)

ol p est la coordonnée radiale. Nous allons tout d’abord traiter ce probléeme d’un point de vue

théorique puis confronter les résultats obtenus a ’expérience en utilisant un modulateur spatial
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de lumiere (Spatial Light Modulator, SLM) afin d’introduire les aberrations en question.

2.4.2.1 Etude théorique

La transmission d’un diaphragme de rayon rp ou d’un stop de rayon rg placé dans le champ
lointain a une distance L est exprimée comme le rapport de puissances suivant :

[P\ Eq(r, L)? rdr
S | Ba(r, L)? rdr

T = (2.44)

ou 7 est la coordonnée radiale dans le plan Z = L, a = 0 (resp. a = r5) et b =1rp (resp. b = 00)
pour le diaphragme (resp. stop). Le champ électrique du faisceau Gaussien incident sur la lentille
aberrée est donnée par 'Eq. 1.15. Ce faisceau Gaussien diffracte sur le profil de phase ¢(p), et
la distribution du champ diffracté résultant E4(r, L), comme nous I’avons vu précédemment, est

donné dans le plan z = L par I'intégrale de Fresnel-Kirchhoff :

2r [o°

Eq(r,L) =17 ; exp[—id(p)]|Ein(p,0)exp <122 > Jo <i2m) pdp (2.45)

L’effet de chaque aberration pure ¢; = A;p’ (j = 1 & 3) sur le phénomene de perte de corrélation
transverse doit donc étre caractérisé. Dans ce but, nous allons observer 1’évolution du rapport
0p/0s en fonction des coefficients A;. Afin de rendre possible la comparaison de l'effet de chaque

aberration avec ce rapport, nous imposons la condition suivante :

¢1(pmax) = ¢2(Pmax) = ¢3(pmam) = ¢0 (246)

2,0

© o

Amplitude de I'aberration (1)

FIGURE 2.17 — Variation de 'amplitude de I'aberration en fonction de la coordonnée radiale

Nous postulons que ’aberration est placée dans le plan du beam-waist de rayon wg = 1.5

mm. La valeur de p,q, est arbitrairement fixée a deux fois le rayon du faisceau incident (ppmar =
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2wy), ou l'intensité est seulement 0.03% de la valeur sur I’axe. Dans la suite, nous exprimerons
I’aberration ¢y en nombre de longueur d’onde équivalentes donné par le rapport g = ¢o/27. Les
variations de 'amplitude de I'aberration ;(p) = ¢;(p)/(27) en fonction de la coordonnée radiale
p pour §y = 2\ sont tracées sur la Fig. 2.17. Les diagnostics de divergence basés sur le stop ou
le diaphragme sont placés en champ lointain a la distance L = 10 m du beam-waist du faisceau
sonde incident contenant ’aberration de phase ¢(p). Les rayons du diaphragme et du stop sont
choisis de fagon a ce que leur transmission initiale (sans aberration de phase, i.e. ¢(p)=0) soit

égale a celle qui sera par la suite utilisée dans I'expérience (valeur accessible expérimentalement :

22%).

a) ¢2(p) = Azp?

Nous devons tout d’abord vérifier que le rapport 6p/fs pour ¢(p) = Agp? est égal & I'unité
quelle que soit la valeur de As. Le profil de phase étant quadratique, il correspond ainsi & un
effet de lentille pur. Par conséquent, le faisceau sonde Gaussien reste Gaussien apres traversée
du profil de phase ¢2(p) = Aap? et la corrélation transverse reste totale, i.e. §p = fg. Pour

dp = 2, la figure 2.18 montre que le rapport 0p/0g est égal & un quel que soit As.

@

09 T T T
0,0 0.2 04 0,6 08 10 12 14
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FIGURE 2.18 — Variation du rapport des divergence 6p/0g pour un faisceau Gaussien traversant

une distribution de phase ¢o(p) = Agp?.

b) ¢1(p) = A1p

Dans ce cas, le profil de I’aberration de phase a la forme d’un axicon et le faisceau sonde diffracté
n’est plus Gaussien sachant qu’un profil linéaire de phase est capable de mettre en forme le profil
d’intensité [105]. Par conséquent, nous pouvons nous attendre & ce que 'utilisation des Egs. 2.41
et 2.42, établies pour un faisceau Gaussien, conduisent a une erreur augmentant avec A;. Cela

est confirmé par la Fig. 2.19(a). Notons que € représente la divergence du champ diffracté apres
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Divergence (mrad)

A (mm’)

A (mm’)
(a) Variation des divergence 6, 0p et Og (b) Variation du rapport 0p/0s

FIGURE 2.19 — Cas d’une aberration d’ordre 1, de type axicon (¢1(p) = A1p)

la traversée du profil de phase aberré ¢1(p) et exprimée comme § = w/L. On peut constater
sur la Fig. 2.19(a) que les valeurs de @, fp et 05 sont trés proches pour A; < 1.8 mm~!. Cette
limite correspond a une aberration d’amplitude §(2wg) = 0.86\ sur tout le faisceau sonde. Pour
Ay > 1.8mm™, la divergence est surestimée a cause de la mise en forme du faisceau sonde. Il
a en effet été montré que le parametre clef de la mise en forme [105] est le rapport A = pr /wy,
oil p, est la distance radiale telle que ¢1(pr) = A1pr = 7. Pour A < 0.8, i.e. Ay > 2.6 mm~!, le
profil d’intensité du faisceau diffracté devient de plus en plus creux a mesure que A; augmente.
Considérons maintenant les variations du rapport 6p/0g en fonction de Ap, représentées sur la
Fig. 2.19(b) ot I'on observe une diminution de la corrélation transverse pour A; > 1.8 mm™1.
Par conséquent, notre diagnostique de divergence basé sur un stop et un diaphragme est capable,
a travers le rapport 0p/6g, d’indiquer si nous sommes en train de mesure un effet de lentille pur

ou bien aberré.

c) ¢3(p) = Asp®

On observe sur la figure 2.20(a) que 'aberration ¢3(p) = Asp> n’a que trés peu d’influence sur le
rapport 0p/0g et sur la corrélation transverse. Il faut cependant porter attention & I'influence de
cette aberration de phase cubique sur les divergence 0, 6p et 0g (voir Fig. 2.20(b)). On remarque
que 0, 0p et g sont trés proches ce qui signifie qu’il devrait étre difficile, pour un Jy faible,
de révéler la présence d’une aberration en 7 = 3 dépendant du temps avec notre diagnostic
de divergence basé sur un stop et un diaphragme. Ceci s’explique si I'on prend en compte
les variations de ¢; avec la coordonnée radiale p comme le montre la Fig. 2.17. Evidemment,
I’aberration de phase a une influence sur la figure de diffraction, d’autant plus que le déphasage
est important la ou Iintensité du faisceau incident est grande, i.e. pour p < wg. Cependant, il

faut remarquer que 'amplitude de l'aberration décroit a partir de p = wo = 1.5mm quand j
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D
Divergence (mrad)

As(mm"a) As(mm-a)
(a) Variation du rapport 0p/0s (b) Variation des divergence 0, 0p et 0g

FIGURE 2.20 — Cas d’une aberration d’ordre 3

augmente. Ainsi, afin d’observer un effet significatif sur le rapport 6p/0g, il faudrait augmenter

fortement la valeur de 4.

2.4.2.2 Etude expérimentale

Le dispositif expérimental, représenté sur la Fig. 2.21, est constitué de deux parties. La pre-
miere consiste en un laser He-Ne (A = 633 nm) délivrant un faisceau Gaussien, agrandi par
un telescope 3x puis incident sur un SLM (Spatial Light Modulator) de phase programmable
(Holoeye, PLUTO-VIS). Le SLM est une matrice de 1920 x 1080 pixels, avec un pas de 8 um
et calibré pour un déphasage de 27 a 633 nm. Le rayon du faisceau incident sur le SLM est
w = 1.5 mm et son angle d’incidence est choisi le plus petit possible (< 15°) afin de rester
dans les bonnes conditions de diffraction sur le SLM. Un diaphragme (D;) est placé apres le
SLM afin de se débarrasser des ordres de diffraction non-désirés, séparés de ’ordre subissant le
déphasage a ’aide d’un réseau de diffraction affiché sur le SLM en plus du motif de phase. Le
role du SLM est donc de mettre en forme le front d’onde du faisceau incident selon 'un des profil
de phase étudié (¢j(p) = A;jp’ avec j = 1 et 2) avec un parametre A; ajustable. Dans cette
étude expérimentale, nous nous sommes limités a Ueffet de lentille pur (j = 2) et a 'aberration
de type axicon (5 = 1) du fait que leur influence sur le rapport 6p/6s doit étre élevée et donc

facilement observable.

La seconde partie du dispositif est le diagnostique de divergence (diaphragme et stop), placé
dans le champ lointain du faisceau diffracté sur le SLM. Le seul ordre de diffraction restant
(subissant le déphasage ¢;(p)) passe ensuite par un telescope 0.16x et est focalisé sur le stop

(S) et le diaphragme (D2). La transmission initiale du stop et du diaphragme est fixée a 22%.
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(@), W

He-Ne (A=633nm)

Computer

F1GURE 2.21 — Dispositif expérimental comportant un SLM de phase et un diagnostic de diver-
gence basé sur un stop et un diaphragme. Les focales utilisées sont les suivantes : f; = 50mm,

fo = 150mm, f3 = 250mm, fy = 40mm, f5 = 500mm et fg = fr = 50mm.

Les deux signaux sont enfin collectés a I’aide de deux photodiodes permettant la détermination

simultanée de 0p et g en fonction de A;.

Les résultats expérimentaux sont présentés sur les Figs. 2.22(a) et 2.22(b) avec les variations
du rapport 6p /0 en fonction de A; (i.e. en fonction des motifs de phase affichés sur le SLM)
pour j = 1 et j = 2. Dans le cas d’un effet de lentille pur, théorie et expérience sont en bon
accord (Figs. 2.22(b) et 2.18). Cependant, pour j = 1, seule les allures des courbes théorique
(Fig. 2.19(a)) et expérimentale (Fig. 2.22(b)) semblent étre en bon accord, les valeurs du rapport
0p/0s n’étant pas du tout les mémes. Nous voyons par exemple que le rapport 0p/fg a une valeur
maximale d’environ 1.6 dans ’expérience alors que théoriquement nous ne trouvions que 1.15.
Afin d’expliquer cette différence, intéressons-nous a I’éventuelle troncature par le diaphragme
Dy placé apres le SLM pour séparer les ordres de diffraction. La diffraction résultante peut étre
caractérisée par le rapport Yp = ppi/w, ol ppy est le rayon du diaphragme D; et w = 1.5
mm est le rayon du faisceau Gaussien incident sur le SLM. Nous modifions alors la modélisation
théorique présentée dans la partie précédente en remplagant la limite "infinie" dans le calcul par

pp1 tout comme si la troncature pouvait étre fixée dans le plan du SLM (pour simplifier les
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FIGURE 2.22 — Mesure expérimentale de 6p/0g

calculs). Les résultats sont présentés sur la Fig. 2.23 pour différentes valeurs de Yp. On observe
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FIGURE 2.23 — Variation du rapport 6p/0s pour une aberration d’ordre 1 et une troncature

dans le champ proche caractérisée par le parametre Yp

alors qu’une troncature du faisceau par le diaphragme D;, méme faible, influence fortement

le rapport 6p/fs et permet d’atteindre une valeur de 1.5 pour Yp = 1.6. La transmission du

diaphragme correspondante (1 — exp[—2Y3]) est égale dans ce cas & 99.4%. De plus, 'influence

cette troncature par le diaphragme sur la quantité 6p/0g ouvre la possibilité d’augmenter la

sensibilité de notre diagnostique de divergence pour détecter la présence d’aberrations de phase.

Il faut souligner que dans le cadre de cette expérience, il n’a pas été possible de supprimer ces

effets de troncature liés au diaphragme D1, les différents ordres diffractés par le SLM étant trop

proches spatialement malgré I'ordre élevé du réseau de diffraction.
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Bilan

Le phénomene de perte de corrélation transverse peut donc étre rencontré avec n’importe quel
effet de lentille, dépendant du temps ou non. Il est alors important d’avoir une technique ex-
périmentale efficace permettant de savoir si le faisceau sonde est sujet a des aberrations de
phase ou bien a un effet de lentille pur, spécialement en régime transitoire. Notons que les effets
thermiques peuvent étre caractérisés par une dynamique rapide [106-108] rendant leur caracté-
risation délicate. Quand le profil de température est purement quadratique (sans aberration),
I’effet de lentille pur peut étre suivi en mesurant le changement des caractéristiques géométriques
d’un faisceau sonde Gaussien. Dans ce cas, le faisceau sonde passant par la lentille thermique
reste Gaussien et la corrélation transverse est totale. La lentille thermique peut donc étre suivie
en mesurant les puissances transmises a travers un diaphragme et un stop, ou bien par exemple
en utilisant une expérience d’interférométrie a décalage latéral [109]. A l'inverse, dans certains
cas le profil de température dans le barreau laser peut étre tres éloigné d’une parabole [103,110],
conduisant & une dégradation du front d’onde du faisceau sonde et donc a une augmentation
de son facteur M?2. Aprés passage par le milieu, le faisceau sonde n’est donc plus Gaussien, la
pertinence de la mesure par le diagnostique de divergence basé sur le stop ou le diaphragme est

donc discutable.

Une solution envisageable est de caractériser le front d’onde du faisceau émergent du laser par
une décomposition sur les coefficients de Zernike, pouvant étre déterminés a I’aide d’un détecteur
de front d’onde de type Shack-Hartmann [49,111,112], ou par reconstruction du profil de phase
perturbé & partir de trois profil d’intensité enregistrés dans différents plans [113]. Cependant,
ces deux méthodes ne sont pas adaptés a l'observation d’effets transitoires, a cause du temps
de réponse lent des caméras CCD. De plus, lorsque le faisceau de pompe n’est pas continu, la
forme du profil de température dans le barreau évolue avec le temps [106,114,115]. Cela signi-
fie qu'un effet de lentille transitoire est caractérisé par des aberrations dépendant du temps et
cela complique la mesure des effets thermiques transitoires. Dans ce cas, il est alors conseillé
d’utiliser le diagnostique de divergence diaphragme+stop permettant d’indiquer si le faisceau a
sondé un effet de lentille pur ou bien aberré juste par I'observation de 1I’évolution du rapport
des divergence 0p/60s. De plus, ce montage a l’avantage d’étre peu cotiteux (deux photodiodes,
un diaphragme, un stop). Cette technique peut ainsi remplacer 'utilisation d’une caméra CCD
ou d’un analyseur de front d’onde (Shack-Hartmann) dans les cas ou la séquence temporelle est
trop courte, non pas pour mesurer ’aberration mais juste pour attester de la présence ou non

d’aberrations capables de perturber la mesure de l'effet de lentille.
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Un autre cas d’intérét concerne les effets de lentille résultant du pompage longitudinal d’un
cristal laser par un faisceau Gaussien de largeur w,. Dans ce cas, le profil de température est
approximativement parabolique dans la partie centrale (r < w,) et logarithmique dans le reste
du cristal [49,116,117]. Par conséquent, selon que le faisceau sonde Gaussien soit plus grand ou
plus petit que la zone pompée, 'expérimentateur peut mesurer soit un effet de lentille pur soit
une lentille aberrée. Ce probléme peut étre facilement résolu a partir des variations de 6p /g
en fonction de la taille w du faisceau sonde. En effet, un bon choix de w correspondant a une

corrélation transverse parfaite, la mesure d’une lentille pure conduira a 6p =~ 0g.

Nous avons donc montré que la corrélation transverse d’un faisceau Gaussien pouvait disparaitre
lorsque celui-ci est sujet & une troncature dans son champ proche ou bien a des aberrations de
phase. Avoir conscience de cette perte de corrélation est donc essentiel lors de la mesure de
n’importe quel effet de lentille afin de ne pas mal interpréter son signe. De plus, le probleme
se complique lorsque 'on a & faire a des effets dépendant du temps, lorsque les outils usuels de
mesure de front d’onde basés sur des caméra CCD ne répondent plus. Nous avons donc proposé
un dispositif simple et peu coliteux permettant d’attester de la perte de corrélation transverse

ou non.
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Conclusion

Dans ce deuxiéme chapitre, nous avons exposé l'origine microscopique des varia-
tions d’indice dues a la population de I’état excité en termes d’une variation de la
polarisabilité Aoy, des ions actifs entre cet état excité et leur état fondamental. Ainsi,
cet effet électronique pseudo-nonlinéaire (car ne dépendant pas de la susceptibilité
diélectrique du matériau) peut avoir un impact fort sur le fonctionnement des lasers
et sur les propriétés spatio-temporelles de leur faisceau de sortie, qu’ils soient continus
ou pulsés. Les effets de population peuvent alors avoir une contribution a l’indice de
réfraction du méme ordre de grandeur (voire plus) que les effets thermiques. Toutefois,
ces effets ne sont pas forcément négatifs et peuvent étre utilisés pour des applications
telles que les cavités laser auto-adaptatives ou bien comme processus de modulation
des pertes pour déclencher un laser. Lors de tout processus de pompage optique, les
effets thermiques et électroniques sont donc intriqués et le principale challenge des
techniques de mesure de Aqy, est de réussir a les discriminer. Ce but peut étre atteint
en modélisant ces effets thermiques et leur évolution au cours du temps dans le cristal
pompé, comme dans les techniques d’interférométrie et de diffractométrie transitoires
que nous avons présentées. Ces techniques ont en revanche ’inconvénient de ne donner
que la valeur absolue de Aaqj, mais pas son signe. La détermination de ce dernier
est possible a l'aide de méthodes basées sur la mesure de la divergence du faisceau
laser mais une attention particuliere doit étre alors portée a la présence ou non d’une
quelconque troncature de ce faisceau ou d’aberrations, pouvant entrainer une perte
de corrélation transverse et ainsi une mauvaise interprétation des résultats. Cela nous
amene donc au chapitre suivant, traitant en détails de la technique Z-scan, méthode
simple a mettre en ceuvre et tres employée dans le cadre de la mesure d’effet Kerr
optique mais se révélant aussi tres efficace pour la mesure de Aq,, en résonance avec les

raies d’absorption et surtout ne faisant pas appel a une modélisation des effets thermiques.
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Chapitre

Z-scan et mesure d’effets de population

Introduction et objectifs

Ce troisieme chapitre est majoritairement consacré a 1’étude et l'utilisation de la
méthode Z-scan pour la mesure d’effets de lentille. Aprés avoir exposé le modele
théorique de cette technique ayant fait ses preuves pour la mesure d’effets non-linéaires
de type x®, nous Pappliquerons & la mesure de lentilles de population et de Aay, dans
le cas de cristaux lasers dopés Cr et Yb. Dans ce but, nous utiliserons une technique
Z-scan résolue en temps permettant de discriminer les effets thermiques des effets
électroniques. Par la suite, nous présenterons un état de l'art des différentes manieres
d’améliorer cette technique et d’en augmenter sa sensibilité, dans ’optique de la mesure
de variations d’indice toujours plus faibles ou de diminuer la puissance de pompe (en
régime continu). Ainsi, nous exposerons une amélioration développée durant cette these,
basée sur I'augmentation de la sensibilité d’un diagnostic de divergence avec un objet
de phase, ce qui nous permettra de souligner les limitations fondamentales en termes
d’amélioration de cette sensibilité. Cela nous permettra de mettre en évidence la nécessité
d’une méthode a la fois simple et tres sensible, telle celle qui sera ’objet du quatrieme

chapitre.
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3.1 La technique Z-scan : modele et observations expérimentales

La technique Z-scan a été développée par 1’équipe de E.W. Van Stryland au début des
années 90 pour la mesure d’indices de réfraction non-linéaires (effet Kerr) et de coefficients
d’absorption non-linéaires. Cette méthode, basée sur 'autofocalisation d’un faisceau jouant le
role de pompe et de sonde et sur ’étude de I'intensité sur I’axe en champ lointain, a rencontré un
grand succes depuis sa création : a titre d’exemple, les papiers originaux par M. Sheik-Bahae et
al. [94,118] sont cités plus de 3000 fois. La raison principale de ce succes réside dans la facilité de
son implémentation a la fois théorique et expérimentale. En effet, un équipement standard est
suffisant et les valeurs d’intérét (indice non-linéaire, déphasage induit) sont déduites a partir de
formules analytiques. Dans cette section, nous allons exposer le principe de la technique Z-scan

ainsi que le modeéle analytique développé pour simuler son comportement.

3.1.1 Principe et modele

Le principe de la technique est le suivant : I’échantillon étudié est translaté le long de 'axe
optique d'un faisceau Gaussien (M? = 1) focalisé¢ (Fig. 3.1) par une lentille convergente L.
Pendant cette translation, le matériau subit donc une variation d’intensité radiale conduisant a
une distorsion du faisceau (effet de lentille), signature de l'effet non-linéaire, détectée en champ

lointain par le biais de la transmission d’un diaphragme.

L
Faisceau de pompage Echantillon BS Diaphragme
Gaussien . |
"""" T, |
z
_

FI1GURE 3.1 — Principe de la technique Z-scan

Ce balayage selon Z (Z-scan) induit donc une variation de U'indice de réfraction dépendant
de la position, et donc une défocalisation du faisceau pompe-sonde qui est elle aussi fonction de
la position de I’échantillon. Loin du plan focal de la lentille de focalisation, I'intensité dans le
matériau est faible et 'effet de lentille induit est donc négligeable : la puissance détectée derriere
le diaphragme placé en champ lointain reste donc constante. En revanche, & mesure que 1’on

s’approche du plan focal, I’effet de lentille va devenir de plus en plus important, changeant alors
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Iintensité transmise a travers le diaphragme selon que 'effet soit positif ou négatif. On obtient
alors une courbe de type pic-vallée (Fig. 3.2(a)) typique de la transmission du diaphragme en
fonction de la position de I’échantillon. A partir de cette courbe, il est possible de déduire
directement le signe de 'effet de lentille (i.e. de la variation d’indice) : dans le cas d’une vallée
suivie d'un pic, l'effet est positif et dans le cas contraire, il sera négatif. Comme nous le verrons
par la suite, les grandeurs d’intérét peuvent aussi étre directement déduites de la courbe. De
plus, 'enregistrement d’une voie non-diaphragmée permet de mesurer directement ’absorption

non-linéaire dans I’échantillon (Fig. 3.2(b)).

T
—— Effet positif
N - - - Effet négatif

Transmission Normalisée

Intensité voie non-diaphragmée (u.a.)

(a) Transmission normalisée du diaphragme (b) Voie "ouverte" (sans diaphragme)

FIGURE 3.2 — Courbes Z-scan caractéristiques

Nous allons donc maintenant exposer le modele théorique permettant d’obtenir la mesure de
la variation d’indice non-linéaire a partir d’une expérience Z-scan. Toutefois, afin de respecter
cette théorie, les précautions expérimentales suivantes doivent étre prises :

— le faisceau pompe-sonde doit étre parfaitement Gaussien (M? = 1)

— DI’épaisseur de I’échantillon L doit étre bien inférieure a la distance de Rayleigh z. du

faisceau focalisé (L < z;)

— étre loin du régime de saturation du matériau (i.e. mesurer des déphasages non-linéaires

inférieurs a )

— le diaphragme doit étre placé dans le champ lointain du faisceau pompe-sonde
Dans la suite, nous appellerons 7 le rayon du faisceau dans le plan de ’échantillon et r; le rayon
du faisceau au niveau du diaphragme. Exprimons tout d’abord le champ électrique du faisceau

incident sur le cristal :

Wo

w(z)

ou = = z/z est la position normalisée de I’échantillon, w(z) et R(x) sont décrits par les Egs.

2 2
Ey(ro,z) = Ey exp <_w2?x) - 22]];((;)> exp(itan~(z)) (3.1)
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1.16 et 1.18 A la sortie du cristal, le champ électrique s’exprime donc comme :
E(ro,z) = Ea(ro, v)exp(—iAg(ro, x)) (3.2)

ou A¢(ro, x) est la variation de phase subie par le faisceau a la sortie de I’échantillon, s’exprimant

comie :

7”2 7”2
Ad(r0,) = Ad(x) exp (— 2 ) =i p(—w%&)) (33)

= e
w?(x) 1422

ol A¢yg est la variation de phase sur I’axe au niveau du plan focal de la lentille et définie comme :
A¢0 = kAnoLeff (34)

ol L.y est la longueur effective de I’échantillon prenant en compte 'absorption dans le milieu
et donnée par :

1— e—aL
Lepp = ——— (3.5)

Q

Le champ électrique dans le plan du diaphragme Ep peut alors s’exprimer, en utilisant 'intégrale

de diffraction de Fresnel-Kirchhoff, comme :

ik [°° krd kror
Ep(ri) = E/o El\(ro)exp <—22£> Jo (;1> rodro (3.6)

Soit, en remplacant E’y par son expression :

ikEo o0 wo 7(2) . kv% . -1 ./{7"(2)
- t
Ep(r1) L b wl )ezrp< w2 (2) 7 +itan” " (x) | exp | —i 57

exp(—iAep)Jy <k‘r07‘1) rodrg

Afin de simplifier cette expression, nous pouvons poser y = ro/w(x), rodro = w?(z)ydy et

Ap(rg, z) = Ad(x) exp(—2y?). Ainsi, si Ag(rg,x) < 7, nous pouvons écrire :
exp(—iAp(ro, x)) ~ 1 — iAd(ro, z) = 1 — iAG(x)exp(—2y°) (3.8)

Le champ électrique s’exprime alors :

ikeitan’l(:v)EowO
w(zx)d
C(z)

EB(Tl) =

/OO ¥ (Itiz) (1 - iAqS(x)e*Qyz) Jo(BY)ydy (3.9)
0

ou B = (kriw(x))/d.
La transmission normalisée du diaphragme s’écrit alors, avec Ip(r1) « |Eg(r1)[?

Ip(r1 = 0) avec non-linéarité

T— 3.10
Ip(r1 = 0) sans non-linéarité (3.10)
Nous pouvous mettre 1’équation (3.9) sous la forme Ep(r1) = C(z) [H + §H] avec :
o 9 .
H= / eV () 1o (By)ydy (3.11)
0
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Et :
6H = —iA¢aze / e~V (B+i2) 10 (By)ydy (3.12)
0

H et §H sont des transformées de Hankel, ce qui va permettre de simplifier considérablement

I'expression de Ep. Exprimons donc Ip(r1) en fonction de H et 0H.

|Ep(r)|® o |H +6H|* = (H 4+ 0H)(H* + 0H*) = HH* + §H6H* +H*0H + HSH* (3.13)
négligeable

Le terme 0 HOH™ peut étre négligé car 0H < H (A¢(ro,x) faible). La transmission normalisée

s’écrit alors (avec 0 H (sans non-linéarité) = 0 car A¢p(sans non-linéarité) = 0) :

HH*+ H*0H + H6H* 0H OH* o0H
T= TH =1+ Tt = 14 2Re [H] (3.14)
Rappelons la forme générale d’une transformée de Hankel :
F@) = [ 1) h(Brrdr (3.15)

Les tables de transformées de Hankel donnent, dans notre cas :

Avec : “2—2 = (1+1ix) ou % = (34 ix) et, sur I'axe, § =0 (et Jy(0) = 1) donc F(B) = 2.

a

H et 6H peuvent donc maintenant étre écrits de maniere simple :

1

H=—— 3.16
2(1 + ix) (3:16)
SH = —iAgp—— (3.17)
= —1 .
°2(3 + ix)
Finalement, la transmission normalisée s’écrit comme :
4.CCA¢()
T(x,Agg) =1 3.18
(. A00) = 1+ o 1 1+ 22) (3.18)

La courbe présentée sur la Fig. 3.2(a) peut donc étre ajustée avec cette expression, permettant
directement de déduire le déphasage non-linéaire et la distance de Rayleigh du faisceau incident.
Il est de plus possible d’exprimer A¢g en fonction de la quantité AT, _, = Tpic—Tyqauee (différence

entre les transmissions au niveau du pic et de la vallée, Fig. 3.3) selon la relation [94] :

AT, =~ 0.406(1 — S)*25| Agpo| (3.19)
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ol S représente la transmission du diaphragme. De la méme fagon, la distance de Rayleigh du
faisceau peut étre exprimée en fonction de la différence entre les positions du pic et de la vallée
Azp—v = Zpic — Rwvallée -

Azp_y > 1717z, (3.20)

Nous ne détaillerons pas ici 'influence des différents parametres expérimentaux (déphasage,
nature et épaisseur du matériau, etc...) sur 'allure des courbes Z-scan et sur I’évolution des
formules établies précédemment, mais des études détaillées peuvent étre trouvées dans les Refs.

[80,119-121].

1,06

1,04

1,02

1,00

0,98

Transmission Normalisée

0,96

F1GURE 3.3 — Courbe Z-scan et grandeurs caractéristiques

3.1.2 Le Z-scan appliqué a la mesure d’effets de population

Intéressons-nous maintenant a ’application de la technique Z-scan aux effets de population
et au lien entre le déphasage non-linéaire mesuré et la variation de polarisabilité Aca,. Nous
avons vu dans le chapitre précédent que la variation d’indice due & la population du niveau

excité s’écrivait comme :

2
An =nol = —ngNwAap (3.21)
no
De plus, sachant que Ney >~ Ny x I/I et Apg = kAngLess = knaloLesy, avec Iy = % ou P
0

est la puissance du faisceau, on arrive a :

2T o QlghsTA
An = —JL
no he

Aapl = nol (3.22)
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ol (ygps est le coeflicient d’absorption a la longueur d’onde de pompe et Lefr = [1—exp(—aqps L))/ taps
est I'épaisseur effective de I’échantillon prenant en compte ’absorption au cours de la propaga-

tion du faisceau, L étant 1’épaisseur de I’échantillon. Ainsi,

dmngPLeyy
Apg = ——— 3.23
%o s, (3.23)
Soit :
)\2er¢0
=— 3.24
" 4nPLy; (3:24)
Enfin, a partir des Eqgs. 3.22 et 3.24, nous pouvons finalement écrire :
1 h AA
Ay = —5 g o0 dozr (3.25)
8w fL T aabsLeff P

Nous pouvons donc, a partir des données collectées par I'expérience, directement calculer Acy,
ainsi que la variation d’indice de réfraction d’origine électronique : la méthode Z-scan se révele
donc étre particuliérement adaptée pour mesurer les effets de population [58,122,123]. Il s’agit de
la technique utilisée a I’ Instituto de Fisica de Sdo Carlos, notamment par ’équipe du Pr. Tomaz
Catunda, avec qui nous avons collaboré durant ce travail de these. Toutefois, cette mesure
implique que 'on observe exclusivement des effets de population or, comme nous ’avons vu
précédemment, des effets thermiques plus ou moins importants sont nécessairement présents
lors du pompage optique d’un cristal laser. C’est pourquoi il faut utiliser une méthode Z-scan

permettant de discriminer efficacement ces deux contributions.

3.1.3 Discrimination entre effets thermiques et de population : le Z-scan

résolu en temps

Afin de séparer les effets d’origine thermique des effets électroniques, la méthode Z-scan dite
"résolue en temps" a été mise au point [124]. Cette technique est basée sur le fait que les deux
contributions n’ont pas les mémes temps de réponse : en effet, dans le cas général, les effets
électroniques sont bien plus rapides que les effets thermiques. Ainsi, il est possible de définir un

temps caractéristique t. sur lequel les effets thermiques n’évoluent pas, défini comme [125-127] :

,w2

te = —
¢ 4D

(3.26)

ou w est le rayon du faisceau laser de pompage et D la diffusivité thermique du cristal définie
comme :
K

D= —— 3.27
e (3.27)

ou K est la conductivité thermique du cristal, C}, sa chaleur spécifique et p sa densité.

L’observation des effets de population doit donc se faire sur une durée inférieure a ce temps
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caractéristique. Toutefois, afin de pouvoir observer un effet de population, il faut que le niveau

excité soit suffisamment peuplé.

Intensité Normalisée (u.a.)

T T T T
100 200 300 400
Temps (us)

FIGURE 3.4 — Faisceau de pompe haché afin de séparer thermique/électronique

Ainsi, toutes nos mesures d’effets de population doivent étre effectuées sous la condition
suivante :

To<t<te (3.28)

ou t est la durée d’éclairement du cristal et 7y le temps de vie du niveau excité.

Ainsi, au cours de notre mesure, les effets thermiques seront présents mais n’auront pas le
temps d’évoluer. Le faisceau pompe-sonde doit alors étre modulé (hacheur mécanique, cristal
acousto-optique ou electro-optique) afin d’éclairer le cristal avec un créneau en intensité (Fig.
3.4). Ainsi, il est possible de s’affranchir de la contribution thermique en faisant le rapport des
transmissions normalisées (par I'intensité transmise par le cristal) a la fin (¢f) et au début (¢;)
du temps de pompage. Le temps t; doit étre pris en régime stationnaire, lorsque la lentille
de population n’évolue plus. L’évolution de la transmission du diaphragme durant le créneau
de pompage (régime transitoire) est donnée par la Fig. 3.5 pour un effet de lentille positif :
juste avant (resp. aprés) le plan focal, l'effet de lentille convergent, grandissant avec le temps,
va augmenter (diminuer) la taille du faisceau sur le diaphragme et donc diminuer (augmen-
ter) sa transmission. Exactement au plan focal ainsi que loin de celui-ci, les transmissions du

diaphragme aux temps ¢; et ty seront égales.
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Transmission du diaphragme (u.a.)
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(a) Avant le plan focal (b) Apres le plan focal

FIGURE 3.5 — Transmission du diaphragme pendant la durée de pompage (effet de lentille positif)

Cette technique de Z-scan résolue en temps se révele donc efficace pour la discrimination des
effets thermiques et électroniques. Toutefois, la condition formulée dans I’Eq. 3.28 peut ne pas
étre respectée dans le cas de certains matériaux nécessitant une forte focalisation du faisceau
de pompe dans le cristal (w petit) ou possédant une forte diffusivité thermique. Il n’est alors
pas possible de mesurer Aq,, mais seulement une variation d’indice globale comprenant les deux

effets.

3.1.4 Mesure de Aq, dans des cristaux laser dopés Cr** et Yb*"

Nous allons maintenant utiliser la technique Z-scan pour mesurer Aq, dans le cas de ma-
tériaux laser dopés Yb3T et Cr3*t afin d’appréhender son comportement et de comparer les

résultats a ceux obtenus par d’autres techniques.

3.1.4.1 Cristaux dopés Cr3*

Cas du rubis

Tout d’abord, intéressons-nous au cas du Rubis (Cr3* :AlyO3), qui nous servira de matériau
test pour la suite de ce mémoire du fait de sa diffusivité thermique assez élevée ', du temps
de vie assez long des ions Cr?T dans leur état excité (79 = 3.4 ms) et donc du fait que I'on
observe essentiellement des effets de population lors de son pompage. Les effets thermiques sont
donc négligeables dans le cas du Rubis [52, 58,122, 123]. Nous allons ici moduler le faisceau
pompe-sonde afin d’avoir un controéle sur les durées de pompe et de repos du cristal et de pou-
voir étudier I’évolution des différents parametres en jeu. Nous utilisons donc un cristal de Rubis

d’épaisseur L = 1.11 mm, pompé par un faisceau a A\ = 532 nm issu d’un laser Nd :YVOy,

1. Les propriétés thermiques de différents matériaux dopés Cr3* et Yb3" sont données en Annexe B.
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doublé en fréquence intra-cavité et pompé par diode (Coherent Verdi V6) et dont le facteur M?
est inférieur a 1.1. Le faisceau pompe-sonde est modulé a l’aide d’un cristal acousto-optique
(IntraAction AOM-802AF1) fonctionnant en régime de Bragg (ty —t; ~ 8 ms) et le cristal est
translaté longitudinalement a I’aide d’une platine de translation motorisée (Micos VT-80) pos-

sedant une résolution de 5 pm. L’effet de lentille est détecté a travers un diaphragme placé en

T T T T T T T T
© 1,070 | —o— Points expérimentaux-

A — Ajustement theorique

Transmission Normalisée

0,94 -

¥ —o— Points expérimentaux |
—— Ajustement théorique
T

0,92

T T T T T T T
0 50 100 150 200 250 50 100 150 200 250

Z (mm) Z (mm)
(a) Voie diaphragmée (b) Voie non-diaphragmée

FIGURE 3.6 — Mesures Z-scan dans un échantillon de Rubis

champ lointain et dont l'ouverture est ajustée afin d’avoir une transmission d’exactement 50 %.
Les courbes obtenues sur les voies diaphragmée et non-diaphragmée sont présentées sur la Fig.

3.6, pour un champ électrique incident perpendiculaire a I’axe ¢ du cristal.

A partir de ces points expérimentaux et des Egs. 3.25 et 3.24 , nous pouvons donc déduire
Aaqy, et ng, connaissant le coefficient d’absorption du cristal et les caractéristiques du faisceau
focalisé (puissance incidente prenant en compte la réflexion de Fresnel sur I’échantillon, distance
de Rayleigh, longueur d’onde). Toutefois, dans le cas du Rubis, il existe une certaine confusion
dans la littérature concernant les coefficients d’absorption en fonction de la polarisation de la
lumiére incidente. En effet, les spectres d’absorption reportés par T. Maiman [128], inventeur du
premier laser (qui était d’ailleurs un laser a Rubis), puis repris par W. Koechner dans son livre
référence [46], sont faux : il y a une inversion entre les polarisations 7 et o, sans doute due a
une mauvaise orientation du cristal lors des mesures. Ainsi, nous avons établi les spectres d’ab-
sorption dans le cas de notre cristal a ’aide d’un spectro-photometre de type Perkin-Elmer (Fig.
3.7). Les courbes de la Fig. 3.6, obtenues pour une puissance de 30.8 mW, conduisent finalement
aux valeurs suivantes pour la variation de polarisabilité et I'indice de réfraction non-linéaire (les
valeurs des constantes et des quantités déduites de la courbe Z-scan sont détaillées dans la Table

3.1) : Aap =22 x 1072 cm?® et ng = 1.63 x 107 cm?/W.
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T T T T T T
14 ——E perpendiculaire ac
——E paralleleac 1

Absorption (densité optique)

T T T T T T T M T T T T
350 400 450 500 550 600 650
Longueur d'onde (nm)

FIGURE 3.7 — Spectre d’absorption de I’échantillon de rubis

Table 3.1 — Parametres utilisés pour le calcul de Aq,, a partir de la relation 3.25

A¢p  z (cm) P (mW) ng ags (m™!) L (mm) Lgp (mm) 7 (ms)

0.92 1.71 30.8 1.76 201 1.11 0.99 3

Ces valeurs sont en accord avec des mesures Z-scan complémentaires que nous avons réali-
sées a 'IFSC (Sao Carlos) sur plusieurs échantillons de rubis [101] et ont été de plus confirmées
par une expérience Z-scan avec un laser pulsé, menée au CDTA a Alger (Fig. 3.8). Dans cette
derniére, le faisceau pompe-sonde utilisé est un faisceau pulsé vert (A = 532 nm) délivré par
un laser Nd :YAG Q-switché et doublé en fréquence (QUANTEL YAG980-20C). L’impulsion de
pompe est suffisamment courte (10 ns) pour pouvoir considérer que les effets thermiques résul-
tant des relaxations non-radiatives entre les niveaux excité et émetteur des ions Cr3* n’évoluent
pas pendant la durée de "impulsion sonde.

Nous avons de plus observé que la valeur de Aq, était environ deux fois plus faible dans le
cas d’'un champ électrique incident parallele a I'axe ¢ et avons constaté que les valeurs de Aaqy,
étaient constante sur la plage 457-543 nm. Nous pouvons constater que la courbe obtenue sur
la voie non-diaphragmée présentée sur la Fig. 3.6(b) est inversée par rapport a celle présentée
sur la Fig. 3.2(b). Cela peut s’expliquer par le fait que selon la longueur d’onde, les sections ef-
ficaces d’absorption dans I’état fondamental et dans I’état excité peuvent étre hiérarchiquement

inversées [101].

Afin d’observer le peuplement progressif du niveau excité, nous avons fait varier la durée de
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FIGURE 3.8 — Mesure Z-scan avec un laser pulsé (régime nanoseconde)

pompage du cristal & I'aide du modulateur acousto-optique (Fig. 3.9).Nous constatons que le
signal augmente (AT),_, augmente) lorsque ’on allonge la durée de pompage, peuplant ainsi de
plus en plus le niveau supérieur, jusqu’a atteindre un état stationnaire a partir de t = 8ms. La
mesure de l'effet de lentille de population doit donc se faire sur ce temps. Lorsque ’on augmente
encore la durée de pompage (au dela de 20ms), le signal décroit de nouveau, du fait de la satu-

ration du niveau excité. Toutefois, cette courbe est dissymétrique, a cause d’une puissance de

1,15 -—
1,10 _—
1,05 ——
1,00 -
0,95 _—

0,90 |-

Transmission Normalisée

0,85 -

0,80 |-

T T T T
0 50 100 150 200 250
Z (mm)

FIGURE 3.9 — Evolution du signal Z-scan en fonction de la durée de pompage

pompe trop importante. Il faut souligner ici qu’aucune valeur de Acy, ne peut étre déduite dans
ces conditions, le but ici n’étant que de montrer I’évolution de la population et son impact sur
leffet de lentille détecté. Afin de se placer dans de bonnes conditions pour effectuer une mesure
de Aay, comme nous I'avons vu au début de ce chapitre, il faut se placer loin de 'intensité de

saturation. Voyons comment cet effet se manifeste expérimentalement, au-dela d’une déforma-
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FIGURE 3.10 — Evolution du déphasage non-linéaire en fonction de la puissance du faisceau

pompe

tion de la courbe Z-scan. L’évolution du déphasage non-linéaire A¢g en fonction de la puissance
de pompe doit étre une droite passant par 'origine : si cela n’est pas le cas, alors cela signifie
que le régime de saturation a été atteint. Nous avons donc fait varier la puissance du faisceau
incident sur ’échantillon et enregistré le déphasage induit afin de s’assurer que les mesures ont
été effectuées dans les bonnes conditions. Sur la Fig. 3.10, nous observons en effet deux régimes :
il faut donc se placer dans la zone grisée afin d’effectuer une mesure pertinente.

Enfin, nous avons constaté que le temps de "repos" entre deux impulsions de pompe doit étre
au minimum de la méme durée que le pompage afin de laisser le temps au systeme de se relaxer
vers I’état fondamental (Fig. 3.11). En effet, une valeur stationnaire pour AT),_, est environ

atteinte a partir de ce temps.

Transmission Normalisée

FIGURE 3.11 — Evolution du signal Z-scan en fonction de temps entre deux impulsions de pompe
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Cas du Cr :GSGG et Cr :GGG

Apres avoir étudié en détails le cas du Rubis, nous nous sommes intéressés a ’étude de deux
autres matériaux références : Cr :GSGG (Cr :GdsSc3(GaOy)s, Gadolinium Scandium Gallium
Garnet) et Cr :GGG (Cr :Gd3Gas012, Gadolinium Gallium Garnet). La principale différence
avec le Rubis est que, pour ces cristaux, les états 4Ty et 2E peuvent étre peuplés thermiquement
a température ambiante, conduisant a une large bande de fluorescence. De plus, les diffusivités
thermiques du GSGG et du GGG sont environ cing fois moins élevées que dans le cas du
rubis (2.18 x 107% m.s2 pour le GSGG contre 1.24 x 107° m.s~2 pour le rubis). Les effets
thermiques ne peuvent donc pas étre négligés ici et la méthode Z-scan résolue en temps doit
étre employée afin de mesurer Aa,. Nous avons donc utilisé un faisceau pompe-sonde issu
d’un laser a Krypton (laser a gaz Coherent, A = 647 nm), modulé par un hacheur mécanique
afin de respecter la condition énoncée dans I’'Eq. 3.28. Nous avons donc mesuré Aq, = 3.5 X

1072 cm?® pour le Cr :GSGG (Fig. 3.12) et Aa, = 3.6 x 1072° c¢m?® pour le Cr :GGG. Des

1,020 ————————F———F———F———1————1————

o Points expérimentaux
1,015 - Ajustement théorique

1,010 -
1,005 |-
1,000 -

0,995

0,990 |-

Transmission Normalisée

0,985

0,980 | i .

T T T T T T T T T T
70 80 90 100 110 120 130 140
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FIGURE 3.12 — Courbe Z-scan pour un cristal de Cr :GSGG

expériences complémentaires, menées a Sao Carlos sur le Cr :GSGG, ont permis d’observer
une forte dispersion de A, en fonction de la longueur d’onde. Les valeurs obtenues sont les
suivantes 2 : Aay, (A = 488nm) = 4.7 x 10725 cm? et Aa,(\ = 457nm) = 5.8 x 1072° cm?® [101].
La variation de polarisabilité augmente donc quand la longueur d’onde diminue, comme cela fut

déja reporté précédemment [55].

2. Source utilisée : laser a Argon
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3.1.4.2 Cristaux dopés Yb3*

Intéressons-nous maintenant au cas de matériaux dopés Yb3*, pour lesquels les variations de
polarisabilité sont censées étre d’un ordre de grandeur inférieures a celles des matériaux dopés
Cr3+ [60,69,72,129]. Les diffusivités thermiques de ces cristaux sont du méme ordre de grandeur

que pour le Cr :GSGG (voir Annexe B), une méthode Z-scan résolue en temps est donc possible.

Les cristaux laser dopés Yb3* sont pompés par une diode laser monomode (Lumics LU0980M450)
émettant a A = 980 nm a une puissance maximale de 450 mW. Cette longueur d’onde d’émission
est ajustable entre 977 et 983 nm en jouant sur la température de la diode, afin de centrer la
longueur de pompe sur le pic d’absorption du matériau considéré (autour de 980 nm pour les
matériaux dopés Yb, voir Fig. 3.13). Le faisceau issu de cette diode peut étre considéré comme
parfaitement Gaussien (M2 = 1.09 et Mg = 1.05). Ici encore, ce faisceau est modulé & I'aide
d’un hacheur mécanique dont la fréquence est ajustée de fagon a discriminer correctement les

effets thermiques des effets électroniques. Nous réalisons tout d’abord la mesure de Aa, pour

T T
35 - Yb:KYW 9810 ——E paralléle aa
——E paralléleac

o (em™)
o (cm'w)

T T T T T T T T T T T T T T
900 920 940 960 980 1000 1020 1040 900 920 940 960 980 1000 1020 1040
Longueur d'onde (nm) Longueur d'onde (nm)

(a) Yb :KYW (b) Yb :GdVOy4

FIGURE 3.13 — Spectres d’absorption pour deux matériaux dopés Yb3*

trois cristaux laser (un tungstate et deux vanadates) : Yb :KYW, Yb :GdVOy4 et Yb :YVOs.
Le faisceau de pompe focalisé a un rayon w = 90 pum au plan du beam-waist et est haché a
une fréquence de 660 Hz (GdVOy), 250 Hz (KYW) ou 825 Hz (Yb :YVO,) afin de n’observer
que l'effet de population. Les courbes Z-scan obtenues sont présentées sur la Fig. 3.14 : celles-ci
sont nettement plus bruitées que précédemment du fait d’un effet de population dix fois moins
important, néanmoins nous pouvons clairement mesurer cet effet (courbes réalisées dans la pola-
risation ou I'absorption est la plus forte). Les variations de polarisabilité obtenues sont résumées
dans la Table 3.2. Les valeurs de Aay, obtenues pour KYW et GdAVO, semblent en accord avec les

résultats obtenus précédemment par d’autres techniques (a 632 nm [69]). En revanche la valeur
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FIGURE 3.14 — Courbes Z-scan résolues en temps
obtenue pour YVO, parait surestimée par notre technique, par rapport aux résultats donnés par
les méthodes interférométriques et de diffractométrie [69,72] . D’autres matériaux dopés Yb3+
ont été testés, tel que I'Yb :CakFs, absorbant tres peu : ainsi, il n’a pas été possible d’obtenir de
trace Z-scan de qualité et donc de remonter a la variation de polarisabilité. Il est donc crucial

de rendre le Z-scan plus sensible afin de pouvoir détecter des non-linéarités plus faibles. Cette

problématique est au centre de la section suivante et du chapitre 4.

3.2 Amélioration de la technique Z-scan et de sa sensibilité

La notion de sensibilité rend compte de la capacité d’une technique & mesurer de faibles

variations d’indice. On peut la définir de la fagon suivante :
G, A
Sensibilité = — (3.29)
n

Ou n = 27/A¢, A¢ étant le plus petit déphasage mesurable par la technique. La technique Z-

scan classique atteignant une sensibilité de "seulement" /300, il est donc nécessaire de trouver
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Table 3.2 — Résultats obtenus pour des matériaux dopés Yb?+

Cristal Yb :KYW Yb:GdVOs Yb:YVOy
Epaisseur (mm) 1 1 0.96
Dopage (at. %YDb) 5 3 1.98
Apompe (1) 978.2 980 982.0
Aay (x10726 ¢cm3) 3.6 3.5 5.7

des solutions permettant d’obtenir des sensibilités bien plus élevées et ainsi avoir acces a la
mesure de variations d’indice plus petites ou simplement d’utiliser des sources d’excitation de
plus faibles puissances. Dans cette section, nous dresserons donc un état de 'art des différentes
améliorations de la méthode Z-scan puis présenterons une méthode mise au point durant cette
these permettant d’augmenter fortement la sensibilité mais aussi de souligner les limitations des

différentes techniques en termes d’amélioration de cette sensibilité.

3.2.1 Etat de P’art des techniques disponibles et augmentation de la sensibi-
lité

A partir de la technique initiale créée par M. Sheik-Bahae et al., une myriade de méthodes

ont donc été développées. Ainsi, différentes voies ont été explorées : changement dans le profil

du faisceau incident, optimisation de la théorie, changement de la partie "détection" ou bien

modifications drastiques de la géométrie du montage original.

Des faisceaux uniformisés, ou "top-hat beams" (avec un facteur d’amélioration (L.F.) de 2.5)
[130, 131], aux faisceaux de Bessel (I.LF.~40) [132] en passant par les faisceaux de Laguerre-
Gauss [133], la plupart des profils d’intensité standards ont été testés avec succes. L’influence
de la déviation par rapport au caractére Gaussien du faisceau a aussi été quantifiée [134—136].
Ainsi, des raffinements ont été apportés en prenant en compte les interactions entre le faisceau
sonde et le milieu non-linéaire et des expériences a deux faisceaux ont permis des mesures dans
les cas de fortes absorptions [137-139]. La théorie initiale a aussi été ajustée afin de s’affran-
chir des défauts intrinseques liés aux hypotheses de base telles que I’épaisseur de 1’échantillon
ou encore la force de la non-linéarité [134, 140]. Sachant que la sensibilité de la technique est
fortement liée a celle du détecteur, une fagon logique de gagner en précision est de changer le
couple diaphragme-photodiode. Une méthode tres répandue, connue sous le nom de eclipsing

Z-scan (EZ-scan), consiste a remplacer le diaphragme par un "stop" circulaire [141], permettant
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d’obtenir une sensibilité théorique de \/10%.

Cependant, quid de la pertinence de facteurs d’amélioration si importants sachant qu’ils cor-
respondent & tres faibles signaux transmis et a de mauvais rapports signal sur bruit. Ainsi, un
article récent [142] tend & montrer que si I'on considere efficacité de diffraction (i.e. si 'on
considére seulement 1'énergie diffractée par le processus non-linéaire), le gain réel en terme de
sensibilité n’est pas si important et les sensibilités du Z-scan et du EZ-scan sont similaires. En
effet, usuellement, le signal Z-scan (ou EZ-scan) est normalisé par rapport au signal obtenu dans
le régime linéaire. Toutefois, ce dernier pouvant devenir trés faible, il en résulte une diminution
du rapport signal sur bruit et donc de la précision des mesures. Ce point sera discuté en détail

dans la section suivante.

Une technique plus sophistiquée consiste a suivre I’évolution de I'allure du faisceau avec une
caméra CCD et d’en déduire les caractéristiques non-linéaires du cristal par le biais d’un traite-
ment numérique [143]. Enfin, des changements de la forme générale du montage Z-scan ont été
proposés : introduction d’un objet de phase dans un systeme 4f (PO-Z-scan [144]), utilisation
de la réflexion sur le milieu dans les cas de fortes absorptions (R-Z-scan [145-147]), cas de la
technique fast-scan [148], trés pratique du point de vue de I'alignement, ot la courbe est donnée

quasi-instantanément en faisant osciller rapidement 1’échantillon, etc...

Cette liste ne peut bien sur pas étre exhaustive [149, 150] et le nombre de techniques est en
perpétuelle augmentation [151]. Toutes ces techniques apportent effectivement des améliora-
tions (avec des sensibilités dépassant A/15000 [152]) mais pour la plupart, elles impliquent des
inconvénients majeurs en terme de simplicité les rendant moins attractives que la technique
Z-scan originale. De plus, compte-tenu de la précision des mesures obtenues, la recherche est
toujours trés active dans ce domaine. En effet, méme pour des matériaux de référence tels que
le CS2 ou le quartz, une grande dispersion dans les valeurs expérimentales est observée (jusqu’a

un ordre de grandeur [153]).

3.2.2 Utilisation d’un EOD et limitations en termes d’amélioration de la

sensibilité

Dans cette partie, nous allons donc présenter une variante de la technique Z-scan dans la-
quelle un EOD de phase est utilisé pour améliorer la sensibilité de la technique. La sensibilité

ultime de la technique Z-scan réside dans sa capacité a mesurer la plus petite variation possible
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de transmission du diaphragme AT),_, lors de la translation de I’échantillon. Une méthode uti-
lisant un simple élément optique diffractif binaire a récemment été étudiée au laboratoire [154]
dans le but d’augmenter de maniére considérable cette sensibilité. Sachant que la réfraction
non-linéaire causée par le faisceau pompe-sonde augmente ou diminue sa divergence en sortie
d’échantillon, ’amplification de cette variation devrait forcément amplifier la grandeur AT,,_,, et
ainsi la sensibilité de la technique. Un composant optique remplissant cette fonction est donc re-
quis et c’est précisément le cas du trou de phase [155] déphasant de 7 étudié précédemment. Dans
cette partie, nous allons donc tester expérimentalement cette technique et discuter les résultats
obtenus, en particulier en termes d’amélioration réelle de la sensibilité. En effet, I’amélioration
de la sensibilité (tout comme dans la technique EZ-scan) repose sur 'utilisation d’une trans-
mission normalisée : ainsi, 'utilisation de faibles signaux permet d’augmenter artificiellement la

sensibilité de la technique.

Transmission normalisée dans le cas d’une petite ouverture

Afin de clarifier notre approche en terme d’amélioration de sensibilité, il faut garder a l’es-
prit que la technique Z-scan classique peut étre vue comme un diagnostique de divergence. En
effet, si le faisceau focalisé incident sur ’échantillon est caractérisé par une divergence 6 alors le
faisceau a la sortie de ’échantillon aura une divergence 8 4 66 o le signe de 40 dépend du signe
de l'effet de lentille non-linéaire et de la position de I’échantillon par rapport au plan focal de
la lentille de focalisation. Ainsi, la sensibilité de la technique peut étre amélioré en "amplifiant"
06, i.e. en augmentant le contraste AT, , (Fig. 3.15). Nous pouvons nous attendre a un tel
effet sachant qu’un faisceau Gaussien de divergence 6;, diffractant sur un trou de phase a une
divergence en champ lointain 6,,; plus grande que 6;,. Dans un premier temps, afin d’évaluer
les performances du trou de phase en tant qu’amplificateur de divergence, nous considérons,
séparément du Z-scan, différents rayons au beam-waist pour des faisceaux Gaussiens incidents
sur le trou de phase. Nous considérons ainsi arbitrairement un faisceau Gaussien avec un rayon
au beam-waist wo suivant une fonction sinusoidale (modulation permettant de simuler leffet de

lentille dépendant du temps) :
wo = wh + Swy = wh + Awpsin(€) (3.30)

ot wl est la valeur non-perturbée de wy, c’est-a-dire correspondant a la taille du beam-waist
dans le Z-scan classique quand ’échantillon est éloigné du plan focal de la lentille de focalisation
(i.e. en régime linéaire). Dans le Z-scan classique, le diametre du diaphragme est considéré

suffisamment petit pour que le signal détecté soit proportionnel a 'intensité sur ’axe. L’avantage
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divergence tion du parameétre Yy; = pp; /W, pour un faisceau Gaus-

sien de largeur W

F1GURE 3.15 — Le trou de phase vue comme un amplificateur de divergence

d’utiliser un petit diaphragme est que l'intégrale de diffraction employée pour calculer I'intensité
sur I’axe du faisceau émergeant du trou de phase est totalement analytique [154], ce qui simplifie
considérablement I’analyse. Définissons alors la transmission normalisée du diaphragme T &

partir du rapport des intensités sur l'axe :
T = I(wo)/I(uw) (3.31)

Et le facteur multiplicatif n par lequel la sensibilité du montage devrait étre multipliée :

_ dT>/d(bwo) (3.32)
dT'1/d(6wo) | 5,0
2Yeap(=Y,)[2exp(—=Yy) — 1]

1+ dexp(=Y3)lexp(=Y7) — 1]

ou Yy = ppi / wé est le rayon normalisé du trou de phase et Tp (resp. Tl) est la transmission
normalisée du diaphragme avec (resp. sans) trou de phase. Comme nous l'avons vu dans le
Chapitre 1, le parametre Y),; est un facteur clef régissant les propriétés du trou de phase. La
Fig. 3.16 montre qu'une amélioration du facteur multiplicatif 7 par plusieurs centaines apparait

quand Y, est proche de 0.83, i.e. quand le dénominateur de I'Eq. 3.32 est trés proche de zéro.
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FIGURE 3.16 — Variation du facteur multiplicatif  en fonction du parametre Y,

La conclusion obtenue dans [154] est qu'une expérience Z-scan basée sur la combinaison d’un
diaphragme et d’un trou de phase devrait avoir une sensibilité supérieure a celle du EZ-scan. Cela
semble correct d’un point de vue théorique mais néanmoins trés questionable expérimentalement
sachant que ce phénomene provient entierement de 1'utilisation d’une transmission normalisée
dont les composantes (transmissions absolues) peuvent tendre vers zéro. Nous montrerons par
la suite que le méme probleme peut se produire dans le cas du EZ-scan et tenterons de clarifier

ces questions.

La premiere question a soulever est celle de la compatibilité entre les courbes des Figs. 3.15(b)
et 3.16. En effet, si le trou de phase se comporte comme un multiplicateur de variation de di-
vergence, comme supposé dans un premier temps, la valeur maximale pour 1 devrait se trouver
a une valeur de Y}, ot la courbe (Fig. 3.16) possede la pente la plus forte, i.e. ot la variation de
divergence est la plus sensible a Y),;. Toutefois, ce n’est pas le cas, comme on I'observe sur la Fig.
3.17 représentant la variation de la dérivée de X = 0yt /0;p en fonction de Y),;. En conséquence,
nous devons comprendre ce qu'’il se passe pour Y,; = 0.83. Dans ce but, considérons simplement
I’intensité sur 'axe [ (wé) du champ diffracté dans le plan du diaphragme, qui est proportionnel
au dénominateur de I'eq. 3.32 [154]. Pour Y,; = 0.83, I'intensité sur I'axe I(w}) est égale & zéro
sachant que le faisceau mis en forme par le trou de phase a un profil de faisceau creux (Fig. 1.23).
Ainsi, ’énorme amélioration présentée sur la figure 3.16 peut étre attribuée a la normalisation

de la transmission du diaphragme 7.

L’amélioration apportée par le stop dans le cas du montage EZ-scan [141] est aussi due & une
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FIGURE 3.17 — Variation de la dérivée de X = Oyt /0ip, en fonction de Yy,

division par une faible intensité lors de 'utilisation de la transmission normalisée. Ceci peut étre
démontré en considérant un cas pratique dans lequel les paramétres de 'Eq. 3.30 sont wj = 0.1
mm et Awy = 0.01 mm. Le contraste normalisé AT, est déterminé pour une longueur d’onde
A = 1064 nm comme une fonction de rg, le rayon du stop ou du diaphragme, placé a une dis-
tance z;, = 600 mm du trou de phase. Tout d’abord, rappelons que les transmissions Tp du

diaphragme et Ts du stop peuvent étre écrites comme :

Tp = 1—exp(—2Y?) (3.33)

Ts = 1-Tp (3.34)

ouY = rp/w, avec w le rayon du faisceau Gaussien a la distance zy,. Il est alors clair a partir des
Eqgs. 3.30, 3.33 et 3.34 que la différence de transmission entre les minima et maxima est la méme
que l'on utilise un stop ou un diaphragme. En d’autres termes, les contrastes non-normalisés
(absolus) sont égaux que la technique soit basées sur un diaphragme ou un stop. Toutefois,
les contrastes normalisés peuvent étre tres différents puisqu’ils sont calculés comme le rapport
du contraste non-normalisé sur la transmission moyenne, cette derniére pouvant étre tres faible
dans le cas d’un stop dont le rayon rg est grand. Ces arguments sont illustrés sur la Fig. 3.18.
Au premier regard, on pourrait étre tenté de dire que la sensibilité est augmentée de maniere
considérable en remplagant le diaphragme par un stop. Cependant, cela résulte seulement de
la division par une petite valeur lors du calcul de AT),. En pratique, augmenter la sensibilité
tout en diminuant la transmission globale conduit & un mauvais rapport signal sur bruit (S/B).
L’augmentation réelle de la sensibilité est alors discutable. Dans le cas de 'augmentation de la
sensibilité du Z-scan a 'aide du trou de phase, nous pourrions donc tirer les mémes conclusions

que dans le cas du EZ-scan.
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FIGURE 3.18 — Variation du contraste normalisé ATpv en fonction de rg. NB : 'augmentation

de sensibilité atteinte par le stop se traduit par une faible transmission du stop Tg

Ainsi, il faut trouver un bon équilibre entre 'augmentation de sensibilité et une transmission
globale suffisamment importante. Dans ce but, nous devons considérer un montage pratique
basé sur un trou de phase combiné a une ouverture circulaire dont la transmission est ajustée
afin de remplir les conditions précédentes. Avant de discuter cette question dans le prochain
paragraphe, intéressons nous a 'influence du déphasage introduit par le trou de phase sur le fac-

teur d’amélioration 7. Une expression générale de 1) peut étre obtenue pour un déphasage ¢ # m :

2Ytsin®(¢/2)exp(—Y3) [2exp(—Y) — 1]

1+ 4sin?(9/Deap(—Y2)fexp(—Y2) — 1]

n=1+ (3.35)

Par exemple, si nous considérons une erreur de gravure de 10 nm sur 1064 nm (dans le cas
ou A = 1064 nm et n = 1.5), ce qui acceptable du point de vue de la fabrication, alors cette
erreur conduit & une déviation du déphasage A¢ =1.7°, c’est-a-dire inférieure & 1%, ce qui
peut étre considéré comme négligeable. Cependant, nous avons observé que ce n’est pas le cas
et que n s’effondre des que le déphasage s’éloigne de la valeur exacte de m, comme on peut
le voir sur la Fig. 3.19. Physiquement, ce comportement peut se comprendre car le déphasage
de 7 engendre une intensité nulle dans la partie centrale du champ a la sortie du montage.
Nous pouvons alors conclure qu’il n’est pas raisonnable de combiner un trou de phase et un
diaphragme trés fermé pour deux raisons : () le facteur multiplicatif 7 est trop sensible au
déphasage ¢, rendant la fabrication de I'objet de phase tres difficile, () 'intensité diffractée sur

'axe disparait pour Y,; = 0.83, rendant le rapport S/B tres petit. Dans la suite, nous allons donc
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FIGURE 3.19 — Variation de 7 en fonction de Y),; pour des déviations A¢p de 2°,5 et 7°

montrer que 'utilisation d’un diaphragme plus ouvert permet de résoudre ces deux probléemes

mais au détriment du facteur multiplicatif 7.

Transmission normalisée dans le cas d’une ouverture finie

Notre but est maintenant d’étudier l'influence de 'ouverture du diaphragme sur n et de voir
comment cela affecte la dépendance de la sensibilité au déphasage introduit par le trou de phase.
La distribution d’intensité du faisceau diffracté par ’'EOD dans le plan du diaphragme peut étre
déterminée par la formule de Fraunhofer :

2
2 [ ikp? o
I(r, z) = /0 7pi(p) Ein(p)exp (p ) Jo (Azf'r) pdp

= 3.36
/\ZL 2ZL ( )

ol r est la coordonnée radiale dans le plan du diaphragme, Jy la fonction de Bessel d’ordre zéro et
FEip le champ associé au faisceau Gaussien défini par I’Eq. 1.15. La transmission non-normalisée

T du diaphragme de rayon ry est donnée par le rapport :

B Jo I(r, zr)rdr

T="0 3.37
Jo° I(r, zg)rdr (3.37)
et la transmission normalisée peut d’écrire comme :
= _ T(wo)
T = A 3.38
T(u) 333

En contraste avec ce que nous avons observé précédemment, la transmission normalisée diminue

autour de Y,; = 0.83 mais ne tombe jamais a zéro, comme le montre la Fig. 3.20. Les valeurs
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minimales de T'(w}) pour différentes transmissions initiales du diaphragme sont données dans la

Table 3.3.

T(w,)

FIGURE 3.20 — Variation de la transmission non-normalisée du diaphragme T'(w}) avec Y,; pour

différentes valeurs de Tp, la transmission du diaphragme sans trou de phase

Table 3.3 — Variation de T),;,, le minimum de transmission du diaphragme T'(w}),

en fonction de Tp

Tp (%) 5 10 20 30 40 50 60 70 80
Tin (%) 9.8x107% 14x107% 1.6x1072 4.2x10"2 0.11 027 0.58 1.18 245

On peut voir que plus T est grand, plus le minimum de transmission T'(w})) est grand. Ainsi,
on peut s’attendre a une diminution de la valeur maximale de 77 quand le diaphragme est ouvert,
a cause de la normalisation de T'. Cela est illustré sur la Fig. 3.21. Quand Tp est plus grand, ¢.e.
quand le diaphragme est plus ouvert, 7 est moins sensible aux changements de déphasage mais
dans le méme temps devient plus petit. Dans le Z-scan classique, 'utilisation d’une transmission
normalisée est élégante sachant qu’elle nous conduit a utiliser une formule analytique simple
pour déterminer le déphasage non-linéaire a partir de la valeur expérimentale de ATW [94].
Cependant, nous avons vu que cela pouvait intrinsequement cacher un mauvais rapport S/B.
Ainsi, considérons maintenant les propriétés de la transmission non-normalisée du diaphragme
plutét que de la transmission normalisée. Dans cette optique, nous appliquons les Eqgs. 3.30,
1.16 et 3.33 afin d’obtenir les variations de transmission du diaphragme Tp, placé dans le champ

lointain, sans trou de phase et pour les mémes valeurs de wj et Awg que précédemment. A
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350 |

300

250 |-

200

Inl

150 |

100 |

50 -

<. - $=180°
—=178°

: . — =178

(a) (a) Tp = 10% (b) (b) Tp = 40%

FIGURE 3.21 — Cas de l'ouverture finie : variation de 7 en fonction de Yj;.

partir de ces variations, nous pouvons déduire le contraste non-normalisé ATp = Tpmaz — T Dmin

(Fig. 3.22). Comme discuté précédemment, le contraste normalisé AT),_, est maximum pour

ATD= Dmax_TDmin

0,16 . : . . . : . . . .

014 | 4

012 - B

0,10 - B

0,08 - -

004 |- 4

0,02 - -

0,00 T T T T T
0,0 0,2 0,4 0,6 038 1,0

FIGURE 3.22 — Variation du contraste non-normalis¢ ATp = Tpmar — LT Dmin €n fonction de

Tp(wf) dans le cas ou le diaphragme est placé dans le champ lointain d'un faisceau Gaussien

ayant un rayon au beam-waist donné par 1’eq. 3.30

un rayon du diaphragme r( tendant vers 0 (Fig. 3.18) et pour un contraste non-normalisé ATp

tendant vers 0. Typiquement, les mesures expérimentales de Z-scan sont effectuées avec Tp(w)

d’environ 5%. Pour cette valeur, Tpmaz €t Tpmin sont si proches et faibles (moins de 1%) que les

mesures deviennent problématiques a cause d’un faible rapport S/B. Cependant, nous observons

sur la Fig. 3.22 qu’un meilleur point de fonctionnement devrait se trouver a I'optimum de la

courbe, i.e. & une transmission initiale de I'ouverture de 70%. Cette transmission initiale donne

naissance dans ce cas & un contraste non-normalisé ATp d’environ 15%. Nous pouvons noter
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que le maximum de ATp augmente avec le rapport Awg/wj. Des mesures Z-scan sont alors
possibles, par exemple avec des lasers faiblement puissants, moyennant 1'utilisation de modeles

numériques pour analyser les enregistrements.

Mesures expérimentales

Nous réalisons donc maintenant la démonstration expérimentale de la capacité du trou de

Oscilloscope

e | mmm  Diaphragme

P o

:| | Trou de phase

> Mot
oteur

Miroir
Déformable

F1GURE 3.23 — Dispositif expérimental

phase & augmenter le contraste AT,_,, en utilisant un diaphragme de transmission 7p = 12%.
Dans ce but, nous utilisons un faisceau a A = 1064 nm issu d’un laser continu Nd :YVO4 d’une
puissance de 30 mW et possédant un facteur M? de 1.1. La modulation du faisceau laser est effec-
tuée par un miroir déformable fabriqué au laboratoire [156]. La surface déformable est constituée
d’une lame de silicium polie de 250 pum d’épaisseur sur laquelle une couche d’or a été déposée
afin d’en améliorer la réflectivité. La lame de silicium est maintenue entre deux anneaux et est
périodiquement déformée par un piston a ’aide d’un petit moteur électrique, permettant ainsi
de moduler la divergence du faisceau laser. Pour s’assurer que le contact entre ’actuateur et la
lame réfléchissante soit ponctuel, le piston est prolongé par une petite bille métallique. Initiale-
ment (sans déformation), la surface réfléchissante se comporte donc comme un miroir plan puis
devient équivalente a un miroir convexe dont le rayon de courbure change lorsque 'actuateur se

déplace.
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Les performances du miroir déformable ont été controlées en imageant sa surface sur un mesu-
reur de front d’onde Shack-Hartmann (HASO 32, Imagine Optics) pour différentes positions de
I’actuateur. L’aberration induite par le miroir déformable dépend de la piece mécanique mainte-
nant la lame de silicium, de la position de I'actuateur et de la largeur du faisceau incident. Afin
de s’assurer que le faisceau réfléchi soit Gaussien, ’aberration introduite par le miroir doit idéale-
ment rester quadratique. Le mesureur de front d’onde donne une décomposition des aberrations
sur la base des polynémes de Zernike : nous avons ainsi constaté que le terme prépondérant
reste le "defocus' (Z9, effet de lentille pur) pour des grandes déformations (180 um environ)
alors que pour de petites déformation (de 20 & 40 um), les trois premiers coefficients de la base
de Zernike ont la méme amplitude, le faisceau réfléchi gardant ainsi son allure Gaussienne (les
deux premiers coefficients, Zi et zZ7 1 représentant seulement le tilt). Il faut ainsi surveiller cet
effet durant les mesures de transmission du diaphragme. Cette transmission a été déterminée a
deux instants : 1 quand le miroir est plan (le piston n’a pas encore atteint la lame déformable) ;
to quand le miroir est déformé. La variation relative de la divergence du faisceau réfléchi a été

estimée autour de 10%.

Le faisceau laser réfléchi par le miroir déformable est focalisé par une lentille (L; sur la Fig.
3.23) permettant d’obtenir un front d’onde plan au niveau du plan focal et ainsi y placer le trou
de phase. Cela est nécessaire sachant que la mise en forme induite par le trou de phase dépend
aussi bien du rayon de courbure du faisceau incident que du parametre de troncature Y,; [102].
Ainsi, placer le trou de phase au plan focal de la lentille permet de simplifier le probleme, la

mise en forme ne dépendant plus que du parametre Y.

La transmission du diaphragme est proportionnelle a la tension V délivrée par le photodé-
tecteur placé au plan focal de Lo. Le contraste normalisé est alors déterminé de la méme fagon

que dans le modeéle théorique et peut étre écrit de la fagon suivante :

= V(t2) — V(t1)

ATy, = —5 A (3.39)

Afin de vérifier la capacité du trou de phase a améliorer le contraste AT, nous avons mesuré

le facteur multiplicatif expérimental 7.., défini comme :

ATy, (avec trou de phase)
leap = AT, (sans trou de phase)

(3.40)

La premiere étape consiste a ajuster la transmission Tp du diaphragme sans trou de phase en

utilisant le miroir déformable non-déformé. La transmission Tp est déterminée comme le rapport
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des puissances optiques apres et avant le diaphragme et est fixée constante a 12% durant toute
I'expérience. En appliquant les Eqgs. 3.39 et 3.40 pour environ 50 valeurs de Y,,;, nous obtenons
les variations du facteur multiplicatif expérimental 7¢,;, présentée sur la Fig. 3.24. Nous pouvons
ainsi tirer les conclusions suivantes :
— La valeur maximale de 7., est d’environ 350, ce qui est en bon accord avec les simulations
théoriques de la Fig. 3.21.
— Le maximum de 7z, est observé pour Y,; ~ 0.91 alors que l'on pourrait s’attendre a
I'observer pour Yj,; = 0.83. Cependant, considérant les incertitudes expérimentales, cette

valeur parait satisfaisante.

350 .
300 -

250 - —
nexp

100 | /.\ /-\.\ ~ \

50 -

FIGURE 3.24 — Variation de 7., en fonction de Y,

Bilan

Cette "simulation expérimentale" nous a permis de démontrer que la sensibilité de la technique
Z-scan pouvait étre augmentée d’un facteur 350 simplement en ajoutant un élément optique dif-
fractif binaire au montage. Cependant, dans [154], 'amélioration de sensibilité de la technique
Z-scan était interprétée en terme du caractére "amplificateur de divergence" du trou de phase.
Nous avons montré que bien que cette méthode fonctionne, son interprétation n’est pas correcte.
En fait, ’amélioration de sensibilité ne provient que de 1’'utilisation de transmissions normalisées,
qui sont augmentées "artificiellement" par la diminution du signal moyen transmis. Les origines
de cette amélioration sont donc les mémes que celles du EZ-scan, sauf que dans notre cas, la
mise en forme par le trou de phase permet de réduire encore le signal transmis. L’amélioration

expérimentale de la sensibilité est donc limitée du fait d’un mauvais rapport S/B. Cependant, en
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trouvant un équilibre entre la transmission globale et 'augmentation de sensibilité, nous avons
montré qu'un facteur 350 était en effet atteignable. Il faut toutefois pondérer cette valeur par
le fait qu’il faille, dans le cas de cette expérience Z-scan modifiée, réécrire un modele afin de
prendre en compte l'effet du trou de phase, perdant ainsi la simplicité de la théorie initiale du

Z-scan.

Conclusion

La méthode Z-scan étudiée tout au long de ce troisieme chapitre s’est révélée étre
une technique particulierement simple et efficace pour mesurer les effets de lentille.
En utilisant une technique Z-scan résolue en temps, jouant sur les temps de réponse
différents des phénomeénes électroniques et thermiques, il a alors été possible de quantifier
l’effet de population ainsi que la variation de polarisabilité inhérente a celui-ci pour des
matériaux dopés Cr3t et Yb3t. Dans I'optique d’un besoin continuel d’augmenter la
sensibilité de cette technique, afin d’accéder a la mesure de tres faibles variations d’indice,
de nombreuses améliorations du Z-scan ont été proposées, permettant d’atteindre des
sensibilités remarquables, mais souvent au détriment de la simplicité, atout majeur de
la technique originelle. Nous avons nous-méme présenté une amélioration du Z-scan,
basée sur I'utilisation d’un EOD de phase, ce qui nous a permis de souligner le caractére
artificiel de certaines améliorations lorsqu’elles sont dues & la normalisation par des
signaux tres faibles. Ce point doit étre considéré avec une grande attention lors de la
mesure d’un effet de lentille ou de la mise en place d’une nouvelle technique de mesure. Le
chapitre suivant concerne justement une amélioration originale et efficace de la méthode
Z-scan, préservant la simplicité théorique et expérimentale de la technique initiale tout
en atteignant une sensibilité tres important, sans que celle-ci ne soit liée a un quelconque

effet de normalisation.
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Chapitre

La technique Baryscan

Introduction et objectifs

Nous avons vu précédemment qu’il y avait un besoin incessant de techniques de
mesure de variations d’indice toujours plus précises. Toutefois, nous avons vu que toute
nouvelle technique devait répondre au "cahier des charges" suivant : la méthode doit
présenter une sensibilité tres importante tout en conservant la simplicité ayant fait le
succes du Z-scan. Ce dernier chapitre concerne donc la mise au point théorique puis
expérimentale d’une nouvelle technique que nous avons appelé Baryscan, dérivée du
Z-scan, pour la mesure de tres faibles non-linéarités optiques. Nous montrerons que
cette technique, basée sur l'utilisation d’un Position Sensitive Detector (PSD), permet
d’atteindre une tres forte sensibilité, jusqu’a 170 fois celle du Z-scan, soit I'une des
plus importante rencontrée jusqu’a présent. Dans un premier temps, dans le cadre
d’une démonstration de faisabilité, nous exposerons le principe théorique de cette
méthode permettant de mesurer tout effet de lentille puis validerons expérimentalement
la technique en mesurant un effet de lentille de population dans du Rubis, afin de
pouvoir comparer avec les résultats donnés par le Z-scan. Dans un deuxiéme temps, nous
mettrons en place une technique Baryscan résolue en temps afin de séparer thermique
et électronique, que nous validerons avec I’échantillon référence de Cr :GSGG. Enfin,
nous discuterons des multiples possibilités qu’offre cette méthode pour étre améliorée a

travers l'utilisation d’un EOD de phase pour augmenter sa sensibilité.
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4.1 Mesure d’effets de lentille avec la technique Baryscan

Nous allons maintenant présenter une variante de la technique Z-scan, que nous appelle-
rons Baryscan, remplissant les deux conditions énoncées précédemment pour la réalisation d’une
technique de mesure efficace : (i) la simplicité de la technique originale, en gardant les mémes hy-
potheses et montage que le Z-scan, (ii) 'augmentation de la sensibilité en changeant le systéme
de détection. Le principe de notre technique est extrémement simple : le couple photodiode-
diaphragme est remplacé par un PSD ! (Position Sensitive Detector), connu pour sa résolution
nanométrique [157-159] et permettant de mesurer la position du barycentre du faisceau inci-
dent en temps réel. Au-dela de la simple mesure de position, il est intéressant ici de souligner
que les PSD sont utilisés dans le milieu de la photonique pour diverses applications : mesures
d’angles [160,161], mesures interférométriques de phase [158], spectroscopie par transformée de
Fourier [162] ou encore mesure d’indices de réfraction [159,163]. Des PSD ont méme été utili-
sés pour la calibration de faisceaux transportant un moment angulaire orbital (appelés vortex

beams) [164] ou pour la mesure de l'effet Goos-Hanchen [165].

L’astuce réside donc ici dans la fagon de transformer leffet focalisant (ou défocalisant) induit
par la non-linéarité (i.e. la variation de la taille du faisceau au niveau du détecteur) en un dépla-
cement du barycentre du faisceau, n’ayant pas lieu pour un effet de lentille purement symétrique
(pas de déplacement du barycentre lors d’une variation de la taille du faisceau). Cette fonction
est assurée par une lame de rasoir placée contre la surface active du PSD et tronquant la moitié
du faisceau : il devient ainsi évident qu’une variation de la taille du faisceau du faisceau tronqué
a sa moitié change la position de son barycentre (Fig. 4.1).

Nous allons voir dans cette section que, de la méme fagon que pour le Z-scan, il est possible
de relier les déplacements du barycentre du faisceau pompe-sonde lors de la translation de
I’échantillon le long de ’axe optique au déphasage non-linéaire induit par celui-ci. La sensibilité
de cette technique ne dépend donc que de la résolution du PSD, pouvant atteindre une dizaine
de nanometres (la surface du PSD n’étant pas pixellisée, il est en effet possible d’atteindre
une grande résolution). La méthode Baryscan est donc dédiée aux mesure de treés faible non-
linéarités pour lesquelles il est difficile de respecter les conditions du Z-scan. Par exemple, il
n’est pas toujours possible d’augmenter la puissance de pompe tout en gardant un faisceau avec
un facteur M? proche de 1 ou tout en restant loin du régime de saturation du matériau. Si

des faisceaux tres focalisés sont utilisés (i.e. z, trés faible), I’épaisseur de 1’échantillon doit étre

1. Le principe de fonctionnement d’un PSD est détaillé en Annexe C.
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(2) Avec effet NL

(1) Sans effet NL

FI1GURE 4.1 — Evolution de la position du barycentre B d’un faisceau tronqué en fonction de sa

taille

limitée afin d’avoir une distance de Rayleigh plus grande que cette derniere. Dans tous ces cas,

une technique plus précise que le Z-scan, telle celle que nous avons développé, est nécessaire.

4.1.1 Principe et modele

Comme mentionné précédemment, le montage reste inchangé par rapport au Z-scan puisque
'on utilise un faisceau laser parfaitement Gaussien (M? = 1) incident sur une lentille conver-
gente L et ’échantillon non-linéaire est translaté de part et d’autre du plan focal de celle-ci le
long de l'axe optique (Fig. 4.2). L’effet non-linéaire transforme le profil d’intensité Gaussien en
un profil radial d’indice de réfraction pouvant étre assimilé a un effet de lentille, modifiant ainsi
la taille du faisceau. La Fig. 4.1 montre que I’évolution de la taille du faisceau peut alors étre

mesurée par le biais de la position du barycentre du faisceau tronqué.

L Cristal
Loin du plan focal — Pas d’effet de lentille

+Z

L Lamede

rasoir

Proche du plan focal — Effet de lentille

FIGURE 4.2 — Principe de la technique Baryscan

La dépendance entre la position du barycentre B et la position de la lame de rasoir a par
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rapport au centre du faisceau est ainsi donnée par la relation suivante :

1 Wexp (—%)

(e ()

ou W est le rayon du faisceau sur le PSD et erf est la fonction erreur.

Position Sensitive Detector

T
)
[0,

Sample

Gaussian beam Converging lens

FIGURE 4.3 — Représentation de la technique Baryscan

Détail du calcul

comme :

212
I(r) = Iyexp 7
0

ou Wy est le rayon du faisceau. La position du barycentre est alors donné par la relation :
[re [ zexp (—2%}2) dxdy
— 0
S0 eap (—255H ) dady

Pour une lame coupant exactement le faisceau en deux, i.e. a = 0, le calcul donne :

oG,

1
0G, = —W,
V2T 0

Si la lame ne coupe pas exactement le faisceau en deux, le calcul donne :

2a2

1 Wexp (_W7>
it ()

0G, =

Nous détaillons ici le calcul du barycentre d’un faisceau Gaussien tronqué par une lame (Fig. 4.4).

L’intensité d’un faisceau Gaussien en fonction de la coordonnée radiale r s’exprime classiquement

Pour une valeur donnée de a, B ne dépend donc que de W. Plus particulierement, quand

la lame est placée exactement au centre du faisceau (a = 0), 'Eq. 4.1 donne B = \/LQ—WW, ce
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I(x)

Lame de rasoir

FIGURE 4.4 — Faisceau Gaussien tronqué par une lame de rasoir

qui signifie que la position du barycentre est directement proportionnelle au rayon du faisceau.
En d’autres mots, sachant qu’un PSD est capable de mesurer des déplacements de 'ordre de la
dizaine de nanometres, le PSD associé & la lame de rasoir est en mesure de donner la taille du
faisceau W avec une extréme précision, la plus grande variation du barycentre B étant atteinte
pour a = 0. Cette tache était assurée par la transmission d’un diaphragme dans le cas du Z-scan
et, sachant que nos hypothéses sont les mémes, I’équation établie par M. Sheik-Bahae et al. [94]

peut ici étre appliquée :

4$Agf)0
(1+22) (94 22)

ou T est la transmission normalisée (i.e. la transmission avec effet de lentille divisée par celle

T=1+ (4.6)

sans effet de lentille), z = z/zp, ol zp est la distance de Rayleigh du faisceau focalisé, z = 0
correspondant & la position du plan focal de la lentille L, et A¢g est le déphasage non-linéaire
sur I'axe. Les hypothéses et les limitations du Z-scan doivent évidemment étre respectées, i.e.
un échantillon d’épaisseur inférieure a zy et de faibles effets non-linéaires. A partir des relations
(4.1) et (4.6), I’évolution la position du barycentre en intensité B(z) au cours de la translation

de I’échantillon peut étre exprimée analytiquement de la fagon suivante :

1

Tohdg
1+ G002

(4.7)

ou By est la position du barycentre sans effet de lentille. L’allure générale de cette fonction

est représentée sur la Fig. 4.5.
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Position normalisée du barycentre, B(x)

0,8 T T T T T T T
-10 -5 0 5 10

Position normalisée, x

FIGURE 4.5 — Allure générale pour un effet de lentille positif

Détail du calcul
Le calcul de M. Sheik-Bahae et al. nous permet de déduire le rapport des intensités sur 'axe
avec et sans effet de lentille :

I 42 ADgze

PR Gl )

On se place dans le cas de tres faibles variations de phase et dans ce cas, il est possible de

(4.8)

considérer que le faisceau reste Gaussien. Ainsi, une baisse d’intensité au centre correspond a un
élargissement du faisceau. De plus, la position du barycentre est indépendante de la puissance
contenue dans le faisceau : la mesure est donc indépendante de ’absorption par 1’échantillon.
Ceci est cohérent avec I'expression précédente. On impose donc que la puissance contenue soit

constante, avec (AL) ou sans effet de lentille (SL).

W32 W2
P = 2SL Isy, = 2AL Iar (4.9)
I Ia W (4.10)
I Isr, wa '
1
1
War, = VVSL\/m =V27rOG (4.12)
D’ou :
OG = ! w 1 (4.13)
o 4z A :
2\ L i
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La forme obtenue est tres similaire a celle généralement représentée dans le cas du Z-scan,
une courbe "pic-vallée" qui peut étre intuitivement comprise, par exemple ici dans le cas d’'un
effet de lentille positif : loin du plan focal, 'intensité dans 1’échantillon est trop faible pour
introduire un quelconque effet non-linéaire et B est égal a By. En translatant ’échantillon de la
lentille L vers le PSD, 'augmentation de 'effet de lentille positif rapproche le plan focal vers la
lentille, provocant ainsi un élargissement du faisceau en champ lointain et donc une déviation de
la position du barycentre vers des valeurs plus élevées. Au plan focal de L, le faisceau n’est pas
affecté mais apres celui-ci, la focalisation du faisceau tend a réduire sa largeur et explique alors
la présence d’une vallée. Pour un effet de lentille négatif, une courbe "vallée-pic" serait observée,
ce qui signifie que la technique Baryscan garde I'un des avantages importants du Z-scan : le
fait de pouvoir donner directement le signe de l'effet non-linéaire. La présence d’une racine
carrée explique que la courbe ne soit pas symétrique et que le pic soit plus grand que la vallée
n’est profonde. Plus la valeur du déphasage non-linéaire sera importante, plus la dissymétrie

sera marquée, comme le montre la Fig. 4.6. Les valeurs expérimentales d’intérét telles que la

Position normalisée du barycentre (u.a.)

Position normalisée du barycentre (u.a.)

T T T 06 L L L
10 5 0 5 10 -10 5 0 5 10

Position nomalisée de I'échantillon (u.a.) Position nomalisée de I'échantillon (u.a.)

(a) Ago = 0.5 (b) Ago =2

FIGURE 4.6 — Influence du déphasage non-linéaire sur I'allure de la courbe

distance de Rayleigh z, et le déphasage non-linéaire A¢y peuvent étre obtenus simplement de
facon analytique :

zr = 0.582Az, (4.14)

ou Az est la distance entre les positions du pic et de la vallée. Remarquons qu’il s’agit de la

méme expression que dans la théorie du Z-scan. De plus :

2
(9+22,)(1+2%,) [Bgz”ée — 1]

pic pic ]
pic

Agbo = B2 ’
4 P vallée ,
Lpic B2, Lvallée

(4.15)

pic

Ol Zpic (resp. Tygiiée) €t Bpic (resp. Byaige) sont les coordonnées du pic (resp. de la vallée).
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4.1 Mesure d’effets de lentille avec la technique Baryscan Chapitre 4

L’ajustement de la courbe expérimentale avec I'Eq. (4.7) permet également de déduire ces va-

leurs.

Pour conclure cette partie théorique, il faut souligner que tous les avantages du Z-scan ont
été conservés. En effet, les formules sont analytiques et simples, aucun modele numérique n’a
donc besoin d’étre implémenté, et toutes les valeurs d’intérét sont déduites des coordonnées du
pic et de la vallée. Il n’est pas nécéssaire que la lame de rasoir coupe exactement le faisceau
pompe-sonde en deux, il s’agit néanmoins du cas pour lequel la sensibilité (en terme de mesure

de variation de la position du barycentre AB) sera la plus élevée, ¢f Eq. 4.1.

Afin d’estimer le gain par rapport au Z-scan en terme de sensibilité, le point clef réside dans
la résolution du PSD. Si 'on considére un PSD standard (tels ceux utilisés dans la suite de ce
mémoire), la sensibilité de la technique Baryscan atteint au moins A/5.10%, ce qui représente un
facteur d’amélioration (I.F.) d’environ 170, soit I'un des plus grands rencontré dans la littéra-
ture. Naturellement, ce facteur sera discuté par la suite en prenant en compte les considérations

expérimentales.

Calcul de la sensibilité de la technique Baryscan

Nous avons vu précédemment que la sensibilité s’exprime de la fagon suivante :
o, A
Sensibilité = —
n

Ou n = 271/A¢, A¢ étant le plus petit déphasage mesurable par la technique. Considérant
notre PSD, la plus petite variation de position de barycentre mesurable lors de la translation
de I’échantillon est de l'ordre de 50 nm. Compte-tenu la taille de sa surface active (1 x 1 cm),
nous considérons le faisceau de plus grand rayon possible (soit w = 5 mm). Nous pouvons alors
calculer le plus petit déphasage mesurable A¢ en utilisant I’Eq. 4.15 et ainsi donner une valeur

pour n. Dans notre cas, nous obtenons la sensibilité suivante :

Sensibilité =

A
— 4.1
5.104 (4.16)
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4.1 Mesure d’effets de lentille avec la technique Baryscan Chapitre 4

Détail du calcul de z,
Considérant I’allure de la courbe (Fig. 4.5), nous voyons qu’il existe un maximum et un minimum
(pic et vallée). Tout comme pour le Z-scan, z, et Ay doivent pouvoir étre déduit des coordonnées

de ces deux points. Afin de trouver les extrema, il faut annuler les dérivées :

dOG d [ W dzAgy 12
dx  dx lm (1 9+ 22)(1 —l—a:2)> ] (4.17)
oG __1W( 422, )—wx
dx 221 (9 + 22)(1 + 22) (4.18)
4A¢o(9 + 22)(1 + 22) — 4xAdo[22(1 + 22) + 22(9 + 22)] '
(9 +a2)(1 + 22))*
06 __1W (1, w3y,
dr  2.2r¢ (94 22)(1 + 22) (4.19)

(94 22)(1 + 2?) — 222(10 + 22?)

480 (9 + 22)(1 + 22))

=0

2

On pose X = z“, on a donc :

9+ X)(1+X)—2X(104+2X) = 0

3X2410X-9 = 0

—10 £ /208

X, —
+ 6

Seule la solution positive est acceptable, x étant une grandeur réelle, ainsi :

—10 + 208
T=E T

_ o L Rp =R _ Az __ —104++/208 .
et z = z/z donc xy —x_ = === = Ax = 22 =2,/ ===, alors

1 6
Zp = —y | —————=—=Az = 0.582Az 4.20
2y —10+ 208 ( )

Nous aboutissons donc & la méme relation que pour le Z-scan [94].
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Détail du calcul de Agg

Dans le cas Z-scan, on déduit A¢g a partir de AT, nous pouvons donc ici écrire AOG :
AOG =0G_- — 0G4 =0G(x-) — OG(x4) (4.21)

On a 22 = 2% = 22 et on pose A = (9 + z2)(1 + 2?).

wW 1
oG = (4.22)
/ 4x A
271'\] ]. + (9+z2)((fix2)
w 1
O0GL = 4.23
* Vor\ 1+ LiAA‘bO ( )
A
oG, = ¥ (4.24)

Vor\l A+ 4$:|:A¢0

0G_\? A+4z Ao
(063) = Trian (425
l(gg;)2 - 1] A = 4A¢ <x+ - <8g;>2x> (4.26)
Al(9c-)?
Agy = (OG+) : (4.27)

4(x+(8g+)2x>

4.1.2 Mise en pratique et résultats expérimentaux

Afin de démontrer la faisabilité de cette technique, nous ’avons donc appliquée a la mesure
d’effets électroniques et nous sommes intéressés dans un premier temps au cas du rubis, que
nous avons utilisé comme matériau test précédemment dans le cas du Z-scan, du fait de sa
contribution thermique négligeable. Nous allons donc dans cette section présenter les résultats

obtenus puis discuter de la robustesse de la technique mise au point.

4.1.2.1 Mesure d’effets de population dans un matériau référence

Le cristal de Rubis (le méme que celui étudié précédemment, e = 1.11 mm et dopé & 0.05%
at. en ions Cr®t) est pompé a A = 532 nm par un laser a solide (laser Nd :YVOy, Coherent Verdi
V6, pompé par diodes et doublé en fréquence intra-cavité) fournissant un faisceau de facteur
M? trés proche de 1. Ce faisceau est focalisé par une lentille convergente L et le PSD ( Thorlabs
PSDM}) est placé en champ lointain (Figs. 4.2 et 4.3). La lame de rasoir est positionnée au

plus pres de la surface active du PSD, afin d’éviter tout effet parasite du a la diffraction du
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4.1 Mesure d’effets de lentille avec la technique Baryscan Chapitre 4

faisceau, en champ proche. En effet, nous montrerons par la suite que cet effet peut entrainer de
fortes erreurs d’interprétation quant a la position du barycentre. La translation de ’échantillon
le long de ’axe optique est effectuée sur une distance de 250 mm avec une table de translation

possédant une résolution de 5 pym (Micos VT-80). Nous avons ainsi obtenu une courbe Baryscan

260 y T y T T T T T

e Points expérimentaux |
Ajustement théorique ]|

250 -

240

230

220

210

200

Barycentre, B(x) (um)

190

180

T T T T T T T T T
0 50 100 150 200 250
Position de I'échantillon, x (mm)

FIGURE 4.7 — Courbe Baryscan avec un échantillon de Rubis

satisfaisante (avec un bon ajustement théorique, Fig. 4.7) avec une puissance du faisceau pompe-
sonde inférieure & 3 mW et dans les mémes conditions que pour l'expérience Z-scan (dans ce
cas, nous obtenions un signal pouvant étre interprété a partir de 10 mW). Ceci est donc une
démonstration empirique directe de 'augmentation de sensibilité apportée par notre méthode.
Nous pouvons alors déduire une valeur de Acy, de la méme fagon que dans le cadre de la technique
Z-scan. Pour cet échantillon de Rubis, nous obtenons Aay, (A = 532nm) = 2.1 x 1072° cm? avec
la technique Baryscan alors que nous obtenions Aa, (A = 532nm) = 2.2 x 1072° cm? [100] avec

le Z-scan, ce qui confirme la pertinence de notre mesure.

4.1.2.2 Discussion et commentaires

L’exemple précédent démontre bien la fiabilité et 'augmentation de sensibilité inhérentes a
la technique Baryscan mais celle-ci doit étre étudiée de facon précise afin de dépasser cette étude
de faisabilité et ainsi d’approcher la sensibilité théorique annoncée. Dans ce but, des solutions
pour outrepasser les principaux défauts expérimentaux rencontrés sont exposées dans la suite.
Il est ici important de rappeler que la complexité de la technique est inchangée par rapport au
Z-scan. A ce point, il est important de noter que toutes les améliorations apportées au Z-scan

sont transposables sans aucune modification a la technique Baryscan, comme nous le montrerons
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par la suite dans le cas de la résolution en temps et de 'insertion d’'un objet de phase. Toutefois,
toute amélioration sera réalisée au détriment de la simplicité globale, conduisant a la perte de la
facilité d’utilisation de la technique, tout comme pour toutes les modifications de la technique

Z-scan.

Concernant la robustesse de notre technique, les mesures ont été effectuées dans un environ-
nement bruité et aucune attention n’a été prise concernant les vibrations mécaniques ou la
lumiere environnante. Ces effets négatifs ont été minimisés grace a un fort moyennage et pour
un alignement donné, la reproductibilité des résultats est parfaite. Une amélioration certaine
de la qualité des mesures pourrait étre atteinte dans un environnement controlé et en utilisant
une pompe modulée couplée avec une détection synchrone. Comme mentionné précédemment, la
lame de rasoir doit étre montée tres pres du PSD afin d’éviter tout effet de diffraction parasite.
En effet, si 'on décale la lame de quelques mm de la surface du détecteur, la diffraction du
faisceau incident sur celle-ci (Fig. 4.8) va déplacer la barycentre de facon conséquente et ainsi

conduire a une mesure erronée. De plus, sa position dans le plan de la surface du détecteur (par

FIGURE 4.8 — Observation dans le champ proche de la diffraction sur la lame de rasoir

rapport au centre du détecteur) doit étre déterminée avec une grande attention sachant qu’elle
fixe le parametre a dans I’Eq. 4.1. La précision requise est obtenue en translatant le couple PSD-
lame de rasoir dans le faisceau incident. Cependant, une erreur sur cette valeur n’affecte pas la
mesure de Aq,, & partir du fit théorique mais conduit a un décalage de la courbe expérimentale,

rendant simplement 1’Eq. 4.15 inutilisable.
Le principal inconvénient expérimental est 1ié a la sensibilité intrinseque du détecteur au dé-

placement du faisceau, sachant qu’il est impossible d’assurer un axe optique fixe tout au long de

la translation de I’échantillon. Ces déplacements, si petits que le Z-scan classique n’en est pas
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affecté, sont dus a la qualité mécanique de la translation ainsi qu’a un effet de prisme provenant
d’un parallélisme imparfait entre les faces du cristal. Cet effet de prisme entraine une déviation
continue du faisceau pendant la translation (Fig. 4.9) : sa trace est facilement identifiable, la
pente de cette déviation pouvant étre ajustée juste en faisant tourner le cristal. Cet effet pourrait
en fait étre utilisé directement pour trouver la valeur de la non-linéarité [159] mais cela requiert
que I’échantillon soit taillé dans ce but. Cependant, I'intérét de la technique réside aussi dans le
fait que tout échantillon brut puisse étre testé par la méthode Baryscan sans traitement supplé-
mentaire. C’est pour cela que nous effectuons dans un premier temps une translation sans lame
de rasoir sur le PSD, afin de pouvoir isoler tout effet parasite du a I’échantillon. Une fois encore,
les enregistrements sont parfaitement reproductibles. Dans un deuxieme temps, nous effectuons
la translation avec la lame de rasoir devant le détecteur et pouvons ainsi immédiatement en

retirer la déviation non désirée.
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FIGURE 4.9 — Déviation du barycentre du faisceau au cours de la translation

Le point précédent implique que la position de la lame soit mesurée a chaque passage sa-
chant que la précision mécanique de la monture n’est pas suffisante pour assurer de placer la
lame au méme endroit a chaque fois. Cette tache génante peut étre évitée en introduisant une
lame séparatrice envoyant un faisceau référence sur un premier PSD sans lame, la lame de rasoir

pouvant alors étre fixée définitivement sur le deuxieme PSD.

Une grande attention doit étre portée aux réflexions multiples sur les optiques, passant sur
la surface active du PSD durant la translation et perturbant ainsi la mesure (Fig. 4.10). Si ces
réflexions ne peuvent pas étre éliminées élégamment par I'utilisation de traitements anti-reflets,

il est alors possible d’incliner légerement 1’échantillon ou certaines optiques dans une direction
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parallele & la lame de rasoir, ceci sans conséquence sur la courbe Baryscan. De facon générale,
la qualité de I'alignement requis est comparable a celle du Z-scan et il a été observé empiri-
quement qu'un fort désalignement perturbe la qualité de ’ajustement des points expérimentaux
loin du plan focal mais ne change pas la valeur de l'effet non-linéaire mesuré, i.e. 'Eq. (4.15)

est conseillée dans ce cas. Le principal avantage de notre technique comparé au Z-scan et a ses
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FIGURE 4.10 — Influence sur la courbe Baryscan des réflexions sur les optiques du montage (zone

grisée)

nombreuses variantes réside donc dans le fait que 'augmentation de sensibilité n’est pas due au
processus de normalisation (¢f Chapitre 3). Ici, 'augmentation de précision est réelle sachant
qu’elle est directement issue d’un signal électrique mesurable. Ceci est particulierement intéres-
sant concernant les optimisations introduisant de la mise en forme de faisceau [166]. De plus,
dans le cas particulier des mesures de variations d’indice d’origine électronique, la technique

Baryscan fournit un signal qui n’a pas a étre normalisé par I’absorption du milieu.

Ainsi, les progres amenés par cette technique permettent de réduire ’épaisseur des échantillons
non-linéaires étudiés ou bien d’utiliser des faisceaux pompe-sonde de bien moins fortes puis-
sances, permettant de satisfaire plus facilement la condition M? = 1. De plus, les faisceaux
elliptiques issus des diodes lasers standards peuvent étre utilisés dans le cadre de la technique
Baryscan sans aucune adaptation, avec la seule contrainte d’avoir un M? égal & 1 dans chaque

direction.
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La géométrie de la technique Baryscan peut aussi étre revisitée drastiquement en adaptant
simplement le travail concernant le Z-scan, mentionné au Chapitre précédent mais aussi en ex-
plorant de nouveaux types de montages afin d’exploiter la grande sensibilité du PSD. Dans cette
optique, nous allons par la suite adapter la méthode EZ-Scan (eclipsing Z-scan), évoquée précé-
demment, a notre technique. Il s’agit de remplacer le diaphragme par un stop et dans notre cas,
d’introduire un objet de phase dans le montage. Nous allons donc mettre en ceuvre le savoir-faire
développé au Chapitre 1 concernant la mise en cascade d’EOD afin d’améliorer la sensibilité du
Baryscan. Mais dans un premier temps, afin de se placer dans les bonnes conditions d’observation

des effets de population, une technique Baryscan résolue en temps doit étre mise en place.

4.2 Baryscan résolu en temps

La technique Baryscan permet donc de mesurer n’importe quel effet de lentille et détecte
donc dans le cas général un effet global : il nous faut donc, tout comme pour le Z-scan, discriminer
les effets thermiques des effets de population. Nous avons donc transposé la technique résolue
en temps & notre méthode et I'avons testé sur I’échantillon référence de Cr :GSGG afin de

comparer les résultats a ceux donnés par le Z-scan. Le cristal de Cr :GSGG est pompé par un
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FIGURE 4.11 — Déplacement du barycentre du faisceau suivant la population du niveau excité

faisceau a 647 nm (laser & Krypton, Coherent) focalisé par une lentille plano-convexe (f = 200
mm) de fagon & ce que le rayon du faisceau au plan du beam-waist soit wy = 60 pum. Le PSD
utilisé précédemment ( Thorlabs PSDMJ) étant congu pour des faisceaux continus, nous ’avons

remplacé par un PSD supportant notre régime temporel (New Focus Model 2931). Comme nous
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I’avons vu précédemment, nous devons respecter la condition 7y < t < t. afin de n’observer
que les effets électroniques. A partir des constantes thermiques du Cr :GSGG (voir Annexe B),
le temps caractéristique du phénomeéne thermique pour un faisceau d’un rayon de 60 pm est
t. = 413 us alors que le temps de vie du niveau excité est 7p = 115 us. Nous nous sommes donc
placés expérimentalement entre ces deux valeurs en modulant le faisceau pompe-sonde avec un
hacheur mécanique (¢ ~ 400 us). Le signal du au phénomeéne électronique, pendant la durée de
pompage, doit étre de la forme :

(1+Ig)t}

L—empl - ", (4.28)

(77

ou By est le barycentre du faisceau tronqué a t = 0 et I l'intensité du laser. Nous observons bien

B(t) = By

ce type de signal en sortie du PSD (Fig. 4.11), de facon similaire a ce que nous observions en

Z-scan (Fig. 3.5). Finalement, nous avons pu obtenir (Fig. 4.12) Aa, (A = 647nm) = 3.9x 1072
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FIGURE 4.12 — Courbe Baryscan résolue en temps (Cr :GSGG)

cm?® pour le Cr :GSGG, ce qui parait cohérent avec la valeur donnée par l'expérience Z-scan
(Aay(A = 64Tnm) = 3.5 x 10725 cm3), confirmant 1 encore la fiabilité de la technique Baryscan.
Tout comme précédemment, une mesure de barycentre sans lame sur le PSD a du étre effectuée

afin de s’affranchir des différents effets parasites (Fig. 4.13).
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FIGURE 4.13 — Déplacements de barycentres mesurés avec et sans lame

4.3 Amélioration de la technique Baryscan avec un EOD

Comme nous 'avons mentionné dans la section précédente, toute amélioration apportée au
Z-scan est potentiellement transposable au Baryscan sans aucun changement. Nous nous propo-
sons donc maintenant d’étudier numériquement puis expérimentalement ’effet sur la sensibilité
de la technique Baryscan d’un élément optique diffractif (EOD) de phase inséré entre 'extrémité
de la table de translation et le PSD et ainsi transposer les acquis validés lors de I'amélioration
du Z-scan avec un EOD et de la cascade de trous de phase, toujours dans 'optique d’améliorer
la sensibilité de notre technique. Nous allons donc montrer dans un premier temps que numéri-
quement, si I’on prend en compte toute la surface non-masquée du PSD, la présence de ’'EOD
n’améliore aucunement la sensibilité. Cependant, si ’'on sépare cette surface en demi-zones annu-
laires de méme largeur, il est alors possible de détecter des variations intéressantes de barycentres
dans des zones éloignées du centre du détecteur et il est alors possible d’améliorer la sensibilité
de la technique Baryscan en masquant les zones les plus internes, ce qui revient a introduire un
stop (a la fagon de 'EZ-scan) devant le PSD, en plus de la lame de rasoir. Toute 1’étude sera
basée sur le cas précédemment étudié du Rubis. Plus précisément, 1’échantillon placée au pic
ou & la vallée de la courbe Baryscan est modélisé comme une lentille mince convergente dont
la longueur focale a été mesurée expérimentalement. Notons qu’améliorer la sensibilité de notre
technique revient a augmenter le contraste AT),_,, nous nous focaliserons donc sur ce point dans

la suite.
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4.3.1 Modélisation

Considérons I'expérience modélisée sur la Fig. 4.14 ou le faisceau Gaussien incident, collimaté,
est diffracté au travers d’une séquence de deux lentilles minces convergentes et d’une optique
de phase. On appelle F; (longueur focale fi) et F» (longueur focale fo > f1) ces lentilles. F;

représente la lentille convergente de la technique Baryscan et est située a z; = 0. Sachant que
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Gaussian beam
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FIGURE 4.14 — Montage "Baryscan+EOD" vu comme une suite de lentilles minces

fa > f1, cette lentille transforme le faisceau incident en un autre faisceau Gaussien dont le
beam-waist situé au plan focal peut étre approximé comme :

wh ~ AL , (4.29)

AE
w1+ (£)7]

Fa, représentant 'effet de lentille induit par I’échantillon, est localisée soit au pic soit a la

vallée de la courbe Baryscan. La distance Az entre ces extrema est liée a la distance de Rayleigh

par z,. = 0.582 x Az. Ainsi, J; se situe soit & zo = f1 —Az/2 (pic), soit & 29 = f1+Az/2 (vallée).
L’EOD de phase est située a z3, entre 'extrémité de la table de translation et la plan de diffrac-
tion (PSD). Sa transmission est définie comme :

T(B> _ exp(j@), 0<p<a,
a 1, p>a,

(4.30)

Le plan de diffraction situé a z4 représente la surface active du PSD, la moitié de ce plan étant
masquée par une lame de rasoir. L’autre moitié¢ est divisée en n,,q demi-zones annulaires de
largeur s,.q. Ces zones sont numérotées de la plus interne a la plus externe a partir de un. Ainsi,

chaque zone de rang k est caractérisée par un rayon interne aj = (k — 1) X s,54 €t par un rayon
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externe by = k X sp.q. Dans la suite, une séquence de zones sera simplement représentée par
la séquence de rangs correspondants. La largeur s,sq et le nombre de zone n,y sont calculés

comme suit.

Sans 'EOD de phase, le faisceau incident focalisé se propage simplement de F» au PSD. Par
conséquent, le faisceau diffracté est Gaussien. Puisque fo > f1, le rayon de ce dernier peut étre

exprimé comme :

1
zy — 22\ 2
Wpsd ™ wé[l + ( ; ) } ° (4.31)
“R
La largeur de chaque zone annulaire est alors calculée comme s,5q = Wpsq/y Ol v est une

constante arbitraire positive, fixée a 100 dans la suite. Le rayon externe de la zone la plus externe
(zone de rang n,sq) est choisi afin de coincider du mieux possible avec un multiple du facteur de
disparition d’intensité radiale du faisceau diffracté, introduit au Chapitre 1, présenté en Annexe
D et correspondant a la coordonnée radiale a partir de laquelle 'intensité peut étre considérée
comme négligeable [30,167]. Afin de prendre en compte les effets de diffraction introduit par

I’EOD de phase, le nombre de demi-zones annulaires est calculé comme :

Ko X Wpsd

Npsd = 2 X { -‘ =2 X [Kko X 7], (4.32)

Spsd
ou les symboles [ et | représentent la fonction "partie entieére par exces" et kg le facteur de
disparition d’intensité radiale pour le faisceau Gaussien. Nous considérons donc les quatre confi-
gurations suivantes :

1. pas A’EOD et F; située au pic;

2. pas A’EOD et F3 située a la vallée;

3. EOD et F; située au pic;

4. EOD et F; située a la vallée.
Dans la suite, nous nous référerons a ces montages avec les notations respectives pic, vallée,
pic-eod et vallée-eod. Ces configurations pic et vallée sont modélisées a 1'aide de matrices
ABCD et, de la méme facon que dans le Chapitre 1 dans le cas de la cascade de trous de
phase, nous pouvons exprimer le champ diffracté au niveau du PSD sous une forme analytique
en utilisant la GBEM [15,167,168], ce qui permet d’avoir un temps de calcul constant pour ce

champ et se révele d’un grand intérét dans un processus d’optimisation.

4.3.2 Optimisation

Nous allons tout d’abord chercher la meilleure configuration possible en optimisant les carac-

téristiques de 'objet de phase afin de maximiser la valeur du contraste AT),_, et ainsi augmenter
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la sensibilité de la technique. Par la suite, nous verrons qu’il est intéressant de ne considérer les

variations de barycentre que dans certaines zones du PSD afin d’obtenir des AT),_,, significatifs.

Considérons donc la partie de la distribution radiale d’intensité I(r) correspondant a la sé-
quence S = {k,k+1,k+2,--- ;k+n — 1} de n demi-zones annulaires consécutives. Le rayon
interne de S est a = (k — 1) X spsq €t le rayon externe est b = (k+n — 1) x spsq. La coordonnée

radiale du barycentre de S est calculée comme
+ b 2
J 2 cos(8)df x [ I(r)r=dr

f+% dé x f; I(r)rdr

IEITS

Gr(k,k+n—-1) =

3
2 ff I(r)r2dr

e (4.33)

I et I@ sont respectivement les distributions d’intensité radiales calculées dans le plan du
PSD apres diffraction sur les configurations pic et vallée. G,(nl)(l, Npsd) €t G7(~2)(1, Npsd) sont les
coordonnées radiales des barycentres globaux correspondants (calculés sur toutes les demi-zones

annulaires, voir Fig. 4.15). De la méme fagon, I () et 1™ sont respectivement les distributions

Lame
de
rasoir

FIGURE 4.15 — Division de la surface active du PSD en demi-zones annulaires

d’intensité radiales calculées dans le plan du PSD apres diffraction sur les configurations pic-eod
et vallée-eod. G,@ (p,q) et G£4) (p,q) sont les coordonnées radiales des barycentres locaux

correspondants (calculés sur un sous-ensemble de demi-zones annulaires consécutives) de maniére

a ce que
| G (1 mpua) = G (1 mpsa) |
= ® @ (4.34)
| G+ (psq) — G (p:q) |
soit le plus petit possible et que la condition
| G (p,q) — G (p.q) 1> ¢, (4.35)
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soit respectée. Ici, € représente une tolérance arbitraire. L’objectif est d’optimiser les caractéris-
tiques de 'EOD de phase afin de maximiser le facteur d’amélioration ZF = 1/T" (i.e. le contraste
AT),_, et donc la sensibilité de la technique) tout en satisfaisant la condition définie par I'Eq.

(4.35). Par conséquent, trois variables continues sont impliquées :
1. z3, emplacement de 'EOD de phase, exprimé en pourcentage de z4 (emplacement du PSD) ;

2. k = a/w(z3), rayon normalisé de 'EOD ou w(z3) est le waist approximé du faisceau
incident dans le plan de ’EOD. Celui-ci est calculé en remplagant z4 par z3 dans I'Eq.
(4.31);

3. 0, le déphasage introduit par 'EOD.

Ce probléme est résolu en utilisant I’algorithme de recuit simulé adaptatif (ASA). A la diffé-
rence des algorithmes de recuit simulé classiques, cette puissance méthode stochastique ajuste

automatiquement son comportement durant le calcul.

Nous considérons un faisceau Gaussien incident collimaté de longueur d’onde A = 532 nm et de
beam waist wyg = 800 um. F; a une longueur focale f; = 150 mm alors que F» (estimée expé-
rimentalement) a une longueur focale fo = 530 mm. Par conséquent, le pic est situé a zo ~ 145
mm et la vallée & zo ~ 155 mm. Il s’agit donc de minimiser le rapport I' définit par 'Eq. (4.34).
Les domaines des variables sont respectivement z3 € [%;‘_300)%, 100%)] (position de 'EOD
de phase), k € [1%,300%)] (rayon normalisé de 'EOD) et 6 € [0, 7] (déphasage). La borne infé-

rieure du domaine de z3 prend en compte la table de translation du montage expérimental qui

requiert environ 350 mm a partir de Fi.

La Table 4.1 liste les résultats obtenus pour ces cas tests. Les colonnes représentent respective-

Table 4.1 — Résultats du processus d’optimisation.

o

n° z4 (mm) 23 (%) 6 (rad.) k(%) a (mm) b (mm) ZIF

1 3x fi 67.1 3.13 1.58 3.57 4.84 4.02
2 3 fi 67.5 3.13 1.51 3.6 4.84 3.97
3 4 x fi 55.4 3.13 1.58 5.36 7.25 4.02
4 4x fi 50.1 3.11 2.18 5.16 7.25 4.24
5 4x fi 50.9 3.12 2.06 5.21 7.25 4.21

ment la position z4 du PSD, les caractéristiques de 'EOD de phase (position z3 en pourcentage
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de z4, déphasage 0 et rayon normalisé xk en %), rayon interne a et rayon externe b de la sé-

quence de demi-zones annulaires consécutives d’intérét et finalement, le facteur d’amélioration

IF =1I.

Ces premiers résultats numériques montrent que la sensibilité de la technique Baryscan peut
étre multipliée par quatre environ, ce qui permet d’améliorer la sensibilité d’un facteur 4 x 170
par rapport au Z-scan. Nous remarquons que le déphasage introduit par 'EOD est quasiment
égal a 7 alors son le rayon normalisé est tres faible (2% environ). Ainsi, la partie du faisceau
incident subissant le déphasage étant négligeable, nous pouvons supposer que notre EOD de
phase est inutile. Cependant, sachant que le domaine autorisé pour  dans le calcul est [0, 7],
I’algorithme aurait du converger vers un déphasage proche de zéro. Par conséquent, 'EOD de
phase est réellement utile mais a I’inverse de ce a quoi nous nous attendions, ne provoque pas une
mise en forme spécifique du faisceau. D’un autre c6té, ’algorithme converge vers une séquence
de demi-zones annulaires (zone d’intérét) dont le rayon interne est tres éloigné de la coordonnée
a partir de laquelle les intensités radiales des faisceaux diffractés sont considérées comme négli-
geables et le rayon externe de cette séquence est celui de la demi-zone la plus externe. Les Figs.

4.16 et 4.17 fournissent une explication. La Fig.4.16 reporte les intensités radiales significatives

0 0.5 1 1.5 2 2,5 0 0.5 1 1.5 2 2,5
0.3 1 M| 1 PRI IR T R N ST 0,3 0.3 PRI T T [ T T TN T [N T T T M T T T N [N N B BN 0.3
] —o- peak ] —— peak-doe E
0,258, -&- valley F0.25 0.25%g -=- valley-doe F0.25
— 029 ~ 0.2 Fo.2
3 . s E E
© ] o ] F
; 0,15 — 0,15 0,15
& ] 2 ] E
0 ] 7 L
5 0,14 c 019 0.1
2 ] 8 C
£ 1 15 ] r
0,05 = 0,05 0,05
0] 0] -0
0,05 T T T T -0.05 -0,05 T T T T 0,05
0 0.5 1 1.5 2 2,5 0 0,5 1 1,5 2 2,5
r (mm) r (mm)

FIGURE 4.16 — Intensités radiales significatives

(i.e. a partir de la coordonnée radiale zéro a celle correspondant approximativement au facteur
de disparition d’intensité radiale) calculées pendant le premier "run" de la Table 4.1 pour les
configurations pic et vallée d’un coté (a4 gauche), et pic-eod et vallée-eod de l'autre (a
droite). A partir de ces courbes, il est clair que si ’on considére les barycentres globaux calculés
sur les demi-zones annulaires pour les montages pic-eod et vallée-eod, la sensibilité de la

technique ne peut pas étre améliorée.
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FIGURE 4.17 — Intensités radiales faibles

La Fig. 4.17 reporte les intensités radiales faibles (i.e. a partir de coordonnées radiales éloi-
gnées de celle correspondant au facteur de disparition d’intensité radiale) calculées pendant le
premier "run" de la table 4.1 pour les configurations pic-eod et vallée-eod. A partir de ces
courbes, nous pouvons comprendre pourquoi le processus d’optimisation est attiré par cet in-
tervalle d’échantillonnage, et plus précisément quel est le role de P'EOD de phase : il sert a
perturber la partie centrale du faisceau incident dans le but de générer des oscillations dans la
partie éloignée des ailes du faisceau diffracté. Il faut alors garder a ’esprit le terme rdf présent
dans le calcul du barycentre : les oscillations éloignées du centre du PSD (Fig. 4.17) auront
un impact bien plus fort sur le déplacement de barycentre global que celles proches de 'axe
optique (Fig. 4.16). Par conséquent, grace a la résolution nanométrique du PSD, en observant
la distribution d’intensités radiales a la facon d’une éclipse solaire, i.e. en occultant la partie
centrale contenant les valeurs significatives, il est possible de détecter d’intéressantes variations
de barycentres permettant alors d’augmenter la sensibilité. Nous retrouvons ici le principe du
EZ-scan, mais sans l’effet de normalisation par une quantité tres faible. La sensibilité de la
technique Baryscan peut donc étre augmentée en ajoutant un objet de phase déphasant de m
et un stop au montage initial : nous allons tester expérimentalement ce concept dans la section

suivante.
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FIGURE 4.18 — Montage Baryscan + EOD + Stop

4.3.3 Mise en place expérimentale

Le schéma expérimental représenté sur la figure 4.18 est le méme que celui utilisé en confi-
guration Baryscan simple avec un échantillon de Rubis, excepté que nous ajoutons 'objet de
phase, le stop et une caméra CCD (Thorlabs BC-106 VIS). L’EOD de phase est un plot de
phase (Fig. 4.19(a)), produisant exactement le méme effet qu'un trou de phase, dont les reliefs
circulaires sont des dépdts d’'ITO (Indium Tin Oxyde). Les diametres des plots disponibles vont
de 100 pm a 280 um par incrément de 20 um et de 0.9 mm & 2.6 mm avec un incrément de
200 pm. La caméra CCD est utilisée afin de contréler I’alignement de cet EOD de phase. Le
faisceau diffracté est tronqué par I’association de la lame de rasoir et du stop circulaire (rayon
a = 3.1 mm) disposé le plus pres possible de la surface active (10 x 10 mm) du PSD (Thorlabs
PSD4M), situé a une distance d = 3 x f de la lentille. Le plot de phase est situé a la distance
d =76 mm du PSD. Le rayon du faisceau mesuré dans le plan du PSD est w = 1620 um. Nous
sommes ainsi tres proches des valeurs prédites par la simulation numérique qui utilisait un plot

de phase de diametre 280 um (a = 3.19 mm, d = 75.8 mm, w = 1600 pum).

Dans ces conditions, une augmentation dans la variation de barycentre est effectivement obser-
vée, comme le montre la Fig. 4.20. Nous pouvons ainsi déduire que la sensibilité de la technique
a été augmentée avec un facteur d’amélioration de 3.4 (la variation de barycentre mesurée est
de 349 um alors qu’elle était de 102 pm dans le cas du Baryscan simple) : cette valeur est
proche de celle prédite par la simulation. De plus, les courbes obtenues sont parfaitement re-
productibles bien qu’aucune attention particuliere n’ai été portée aux vibrations mécaniques ou

a environnement lumineux. Sachant que la sensibilité théorique de la technique Baryscan est
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2000

(a) EOD utilisé : plot de phase de rayon b (b) Exemple de faisceau diffracté sur
EOD

FIGURE 4.19 — Diffraction sur 'EOD de phase

de A\/(5 x 10*), nous atteignons dans les conditions précédemment annoncées une sensibilité de
A/(1.7x 10%). Cette valeur doit bien sur étre modérée mais la sensibilité de la technique pourrait
encore étre augmentée en testant des configurations inaccessibles considérant le montage dont

nous disposons.

Malgré I'excellent accord entre théorie et expérience, il faut en effet tempérer ce facteur d’amé-
lioration. Comme nous 'avons souligné dans le cas du Baryscan, I’énorme sensibilité du PSD
est un avantage majeur mais aussi un inconvénient intrinseque et incontournable. D’un coté,
la treés bonne sensibilité de la technique permet la mesure de variations d’indice tres faibles.
De l'autre coté, le détecteur est sensible a tout faisceau lumineux traversant sa surface active
pendant la translation de 1’échantillon. C’est pourquoi les réflexions multiples sur les optiques
du montage doivent étre considérées avec une grande attention. Cet effet, déja génant dans le
cas du Baryscan, I’est encore plus ici dans le cadre de ce montage "amélioré" sachant que l'inten-
sité transmise par I’ensemble (lame de rasoir + stop circulaire) est assez faible. Par conséquent,
tout signal optique passant sur le détecteur durant la translation, et plus particulierement dans
la zone "pic-vallée", provoque de forts déplacements du barycentre mesuré et rend la courbe
expérimentale inexploitable. S’il n’est pas possible de se débarrasser de ces réflexions multiples
de fagon "élégante" (optiques traitées, diaphragmes placés le long de 'axe optique, tilt dans les
lentilles), il est alors possible d’incliner I’échantillon dans la direction paralléle a la lame de rasoir

sans altérer le résultat obtenu.
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FI1GURE 4.20 — Comparaison des déplacements de barycentres entre la technique améliorée et la

technique simple

Toutefois, comme démontré précédemment avec le Z-scan [166], un EOD de phase seul de-
vrait étre capable d’augmenter la sensibilité de la technique Baryscan. En effet, sachant que cet
objet peut étre vu comme un "amplificateur de divergence", son utilisation dans la montage de-
vrait amplifier la variation de barycentre sur le PSD au cours de la translation de I’échantillon.
Expérimentalement, il se révele cependant que le trou de phase n’est pas réellement capable
d’améliorer la sensibilité de la technique Baryscan, comme ’attestent les courbes obtenues (Fig.
4.21). La ou nous nous attendions & avoir un pic plus grand et une vallée plus profonde nous
avons seulement une vallée plus profonde alors que le pic a considérablement diminué. Le trou de
phase semble donc se comporter comme un simple lentille convergente. Afin d’avoir la meilleure
sensibilité, la solution revient donc en fait & occuper la plus grande partie possible de la surface
active du PSD. Nous avons de plus simulé cette expérience au travers d’un processus d’optimi-
sation (i.e. en testant différents objets de phase et faisceaux incidents), aboutissant a la méme
conclusion : un EOD de phase seul n’est pas capable d’augmenter la sensibilité de la technique

Baryscan.

Finalement, et tout comme pour la technique Baryscan simple, le principale avantage de notre
technique par rapport au Z-scan et a ses nombreuses variantes réside dans le fait que 'amé-
lioration de sensibilité ne repose pas sur un artefact lié a un processus de normalisation, 7.e.

I’amélioration de sensibilité est directement convertie en un signal électrique réel.
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F1GURE 4.21 — Comparaison des déplacements de barycentres avec et sans EOD dans le montage

Bilan sur la technique

Baryscan

La technique Baryscan se révele donc étre une méthode réellement puissante pour mesurer tout

effet de lentille. A titre d’exemple, nous pouvons considérer le cas du titane-saphir (Ti** :Al,03),

pour lequel aucun signal n’a pu étre obtenu a 'aide du Z-scan. Dans ce matériau, possédant des

propriétés thermiques comparables a celles du rubis [169], nous avons ainsi observé un signal

Baryscan (Fig. 4.22) en pompant le cristal de Ti :Sa (e = 2 mm) en continu & A = 532 nm avec

une puissance de 1.8 W. Nous pouvons alors en déduire une valeur supposée de la variation de
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FI1GURE 4.22 — Courbe Baryscan obtenue avec un échantillon de Titane-Saphir
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polarisabilité : Aa, = 1.6 x 10724 cm?. Cette valeur est quatre fois plus grande que celle obtenue

par Wall et al. [57] en régime pulsé.

Cependant, compte-tenu de la forte puissance utilisée, il se peut que nous observions des ef-
fets thermiques en plus des effets électroniques et surtout, il a été montré que le temps de vie
du niveau excité des ions Ti*T dépend fortement de la température [169] et décroit avec celle-ci.
Toutefois, un signal a été obtenu alors que la technique Z-scan, dans les mémes conditions ex-
périmentales, reste aveugle, témoignant de la sensibilité accrue cette méthode. Maintenant, de
nombreuses possibilités s’ouvrent a cette technique Baryscan, d’un c6té pour encore gagner en
précision soit a 1’aide de mises en forme du faisceau pompe-sonde ou bien en perfectionnant le

couple lame-PSD, d’un autre en appliquant cette technique a d’autres types d’effets.
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Conclusion

Dans ce dernier chapitre, nous avons présenté une variante de la technique Z-scan
conservant les deux atouts ayant fait la force de cette derniere : simplicité et sensibilité.
Cette méthode, appelée Baryscan, permet d’atteindre une sensibilité environ 170 fois
supérieure (A/5.10%) & celle du Z-scan par un changement du systéme de détection
de l'effet de lentille et une adaptation de la théorie initiale. La détection de l'effet de
lentille est rendue possible par la mesure des déplacements du barycentre du faisceau
pompe-sonde tronqué lors de la translation de I’échantillon a I’aide d’un PSD, permettant

de détecter des variations de barycentres de l'ordre de la dizaine de nanomeétres.

Nous avons validé expérimentalement cette technique tout d’abord avec un échan-
tillon test de rubis afin de comparer avec les résultats donnés par le Z-scan puis, dans
un deuxiéme temps, avons mis en place une expérience Baryscan résolue en temps
afin de s’affranchir des effets thermiques dans le Cr :GSGG. Dans les deux cas, les
mesures effectuées se sont révélées pertinentes et ont été réalisées avec des puissances
de pompes bien inférieures a celles du Z-scan, traduisant de facto 'augmentation de
sensibilité apportée par notre technique. Au-dela de sa simplicité, de sa sensibilité et
de sa robustesse, I'un des principaux avantage du Baryscan est de fournir un signal
électrique mesurable n’étant aucunement lié a un processus de normalisation, principal

défaut des techniques telles que le EZ-scan.

Toutes les améliorations apportées au Z-scan classique sont donc transposables
sans modification au Baryscan, permettant alors d’atteindre des sensibilités tres inté-
ressantes et ouvrent de nombreuses opportunités a cette méthode aussi bien dans la
revisite de techniques classiques (Z-scan & deux faisceaux, thermal lens Z-scan) que dans
Pexploration de nouvelles pistes exploitant la grande sensibilité des PSDs (mesure de

front d’onde).
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Conclusion générale et perspectives

out au long de ce travail de these, centré autour de la métrologie des variations d’in-

dice de réfraction, nous avons montré que la connaissance des effets de population

est primordiale afin de mieux appréhender le comportement des lasers a solide.

Ces variations de l'indice de réfraction d’origine électronique, proportionnelles au

nombre d’ions actifs du matériau portés dans leur état excité, peuvent en effet avoir un impact
considérable sur les propriétés spatio-temporelles des résonateurs laser. C’est pourquoi il est cru-
cial de posséder des techniques expérimentales efficaces permettant de mesurer avec précision

ces variations d’indices.

Cette contribution électronique & l'indice de réfraction est un effet pseudo-nonlinéaire, car ne
dépendant aucunement de la susceptibilité électrique du matériau, et peut étre attribuée a une
variation de la polarisabilité (Acq,,) des ions actifs lorsqu’ils passent de leur état fondamental &
leur état excité provenant, dans le cas des matériaux que nous avons étudié, d’'un mécanisme
de transfert de charges (Chap. 2). Nous avons montré que ces effets de population pouvaient
fortement influencer la dynamique des lasers, & solide ou a fibre, et méme perturber le profil
d’intensité des faisceaux de sortie. Toutefois, ces effets ne sont pas forcément néfastes et peuvent
étre mis a profit pour des applications telles que le nettoyage et la combinaison de faisceaux ou
encore 'auto-déclenchement d’une cavité laser. Nous avons justement montré que la valeur de

Aaqy, régit les propriétés des impulsions générées par une telle cavité.

De nombreuses techniques ont été mises au point pour mesurer les effets de population et nous
nous sommes focalisés sur la méthode ayant rencontré le plus grand succes du fait de son ef-
ficacité couplée a sa simplicité : le Z-scan (Chap. 3). Cette technique permet d’atteindre une
sensibilité de A/300 pour la détection de variations de phase non-linéaires. Ainsi, nous avons pu

mesurer la variation de polarisabilité dans le rubis, qui nous a servi de matériau référence par

141



la suite du fait que les effets thermiques y sont négligeables. Les effets de population sont dans
certains cas aussi voire plus importants que les effets thermiques, mécanisme de variation d’in-
dice le plus commun dans les lasers a solide. Dans le cas général, les effets thermiques sont
inhérents au pompage optique d’un cristal laser et nous avons donc du mettre en place une
technique Z-scan résolue en temps afin de séparer la contribution électronique de la contribution
thermique en jouant sur les temps de réponses différents des deux phénomenes. Cette technique,
développée en collaboration avec 1’équipe du Pr. T. Catunda (IFSC, Brésil), a été testée avec

succes dans d’autres matériaux dopés Cr.

Le fil conducteur de cette these était de trouver des solutions pour augmenter la sensibilité
de cette technique, afin d’étre en mesure de sonder des échantillons plus fins, moins absorbants
ou d’utiliser des faisceaux moins puissants. C’est pourquoi de nombreuses améliorations du Z-
scan ont été proposées depuis une quinzaine d’années, toutes apportant de réels progres mais
au détriment de la simplicité globale de la technique. Nous avons nous méme démontré que
la sensibilité du Z-scan pouvait étre améliorée d’un facteur important en utilisant un EOD de
phase dans le montage, augmentant ainsi la variation de divergence avant le systeme de détec-
tion. Toutefois, cette étude nous a permis de souligner les limitations intrinseques a ce type de
diagnostic. En effet, que ce soit dans le cas de notre méthode ou méme du EZ-scan, variante
répandue du Z-scan mettant en jeu un stop a la place du diaphragme, ’augmentation de sen-
sibilité est en fait en grande partie artificielle et provient du fait que des signaux normalisés
sont utilisés. Ainsi, lorsque le signal transmis (servant de normalisation) devient tres faible, la

valeur du signal normalisé augmente de maniére considérable mais au détriment du rapport S/B.

Il est donc nécessaire d’observer certaines précautions lors de la mesure d’un effet de lentille.
Ainsi, nous avons considéré théoriquement et expérimentalement le phénomene de perte de cor-
rélation transverse entre les fractions de puissance contenues dans les ailes et le centre d’'un
faisceau Gaussien. Ce phénomene a pu étre observé dans deux situations expérimentales diffé-
rentes : d’un c6té en observant la dynamique de la lentille de population dans un laser a rubis
et de I’autre en faisant subir des aberrations de phase a un faisceau Gaussien a ’aide d’'un SLM.
Nous avons ainsi observé qu’une troncature, méme minime, dans le champ proche d’un fais-
ceau Gaussien ou bien le passage par une lentille aberrée entraine une décorrélation transverse
pouvant entrainer une mauvaise interprétation du signe de leffet non-linéaire (Chap. 3), en
particulier lorsqu’un diagnostic de divergence basé sur un stop est utilisé. Ce type de diagnostic

peut ainsi étre utilisé pour attester de la présence ou non d’aberrations. Ce travail a été réalisé
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en collaboration avec I’équipe du Pr. A. Forbes (NLC, Afrique du Sud).

Dans 'optique d’une méthode possédant une sensibilité accrue tout en conservant une certaine
simplicité, nous avons donc développé une technique, variante du Z-scan, réunissant ces deux
conditions, appelée Baryscan (Chap. 4). Nous avons montré qu'’il est possible de mesurer la
non-linéarité induite par le faisceau pompe-sonde en suivant ’évolution de son barycentre lors
de la translation de ’échantillon. Cette méthode permet d’atteindre une sensibilité remarquable
grace a l'utilisation de PSD, possédant des résolutions de 'ordre de la dizaine de nanometres,
pour la mesure en temps réel du barycentre. La sensibilité théorique de la technique atteint
alors A\/5.10%, soit 170 fois celle du Z-scan, avec I'avantage non-négligeable de fournir un signal
n’ayant pas a étre normalisé par l'absorption de I’échantillon, contrairement au Z-scan. Nous
avons donc démontré expérimentalement la faisabilité de cette technique en mesurant la varia-
tion de polarisabilité dans le rubis puis dans le Cr :GSGG a l'aide d’une expérience Baryscan
résolue en temps. La technique s’est ainsi révélée fiable, robuste et du méme niveau de com-
plexité que le Z-scan. De plus, puisque les hypotheéses de base sont les mémes que celles du
Z-scan, toute amélioration apportée a la technique originelle peut étre transposée au Baryscan.
Nous avons ainsi développé théoriquement puis expérimentalement une méthode, basée sur 1'uti-
lisation d’un EOD de phase et d’'un stop ajoutés au montage Baryscan, permettant d’atteindre
une sensibilité de A/1.8.10°. Ainsi, en exploitant la grande sensibilité des PSD et en revisitant
la géométrie de notre technique, des sensibilités extrémement intéressantes peuvent étre envi-

sagées permettant de perfectionner toute technique faisant appel a une mesure d’effet de lentille.

Tout au long de cette these, nous avons considéré les lentilles comme des éléments optiques
diffractifs agissant sur la phase de la lumiere incident. Ainsi, au-dela de la mesure d’effets de
lentille de population, nous avons abordé la question de la focalisation de faisceau laser sans
I'utilisation de lentille réfractive (Chap. 1). En effet, nous avons utilisé la focalisation diffrac-
tive a I’aide d’une cascade d’EOD de phase pour concentrer le rayonnement lumineux vers 1’axe
optique, technique pouvant se révéler particulierement appropriée pour les longueurs d’onde
ou les lentilles classiques sont inutilisables (rayons X). Par la suite, toujours dans la recherche
d’une technique permettant d’atteindre un faible volume focal, nous avons montré qu’il était pos-
sible de réduire tres fortement ce volume (facteur supérieur & 600) en utilisant des faisceaux de
Laguerre-Gauss TEM, focalisés et corrigés (rendus unilobes) par une optique de phase binaire.

Nous nous sommes par conséquent intéressés a différentes manieres de forcer une cavité
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laser & osciller sur le mode transverse souhaité et avons développé deux techniques. Dans la
premiére, le mode désiré est généré par mise en forme intra-cavité avec un objet de phase. Nous
avons depuis observé qu’il est possible d’atteindre le méme résultat avec une optique d’amplitude
simple (collaboration avec le groupe du Pr. A. Forbes). La seconde méthode consiste & mettre
en forme directement le faisceau de pompe selon le mode souhaité, technique pouvant se révéler

intéressante dans les cas ou ’acces a la cavité n’est pas permis.

Des travaux complémentaires doivent maintenant étre menés sur les différents sujets traités pen-
dant cette these. En particulier, la méthode Baryscan doit étre utilisée dans un environnement
protégé et en utilisant un faisceau pompe-sonde modulé et couplé & une détection synchrone afin
de pouvoir réellement exploiter la grande sensibilité de la technique et mesurer les variations
d’indice de cristaux laser d’intérét tels ceux utilisés dans les lasers de fortes puissances. Au-dela
de la mesure de faibles variations d’indice, nous pouvons maintenant utiliser le recul que nous
a fourni la technique Baryscan dans l'utilisation des PSD pour explorer des domaines, tel que
la mesure de fronts d’onde, ou la résolution, la rapidité et le coiit des détecteurs peut poser

d’importants problemes et ou I'utilisation de PSD pourrait se révéler précieuse.

Les travaux réalisés durant ce travail de thése ont conduit & la publication de 12 articles dans des

journaux internationaux et 17 communications lors de conférences, listés a la fin de ce mémoire.
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Annexe A

Recuit simulé et Optimisation

Afin d’illustrer la nécessité d’utiliser la méthode du Recuit Simulé, considérons le probléme
dit "du voyageur de commerce" dans lequel un représentant commercial doit visiter un ensemble
de n villes sans passer deux fois de suite par la méme ville, chacune d’entre elles étant reliée
a toutes les autres. Le probleme est donc le suivant : visiter les n villes et revenir au point de
départ en ayant parcouru le minimum de distance. Malgré une apparente simplicité, ce probleme
se révele étre tres complexe : en effet, pour la premiére étape, le représentant a le choix entre n
villes, n — 1 pour la seconde, n — 2 pour la troisiéme et ainsi de suite. Ainsi, pour 100 villes, le
nombre de possibilités & tester est de 100! ~ 0.933 x 10'°8, ce qui prendrait, pour une machine
actuelle capable de tester une configuration en une nanoseconde, 10142 années, sachant que I’age

de I’Univers n’est que de 10'° années environ...

La méthode du recuit simulé ! [170] est une métaheuristique, c’est-a-dire une méthode destinée
a résoudre les probléemes d’optimisation difficiles pour lesquels il n’y a pas de solution classique
efficace tel que le probleme du voyageur de commerce : dans notre cas il s’agit de trouver le
minimum global d’une fonction.

Considérons un systeme composé de N éléments : a chaque configuration de ce systéme est
associée une fonction & minimiser (que nous appellerons "énergie" par analogie avec la thermo-
dynamique). Les configurations du systémes peuvent étre modifiées par des changements d’états
discrets des éléments du systéme.

Nous partons d’une configuration aléatoire et fixons un parametre fictif au systéme, appelé tem-
pérature. Nous itérons alors le processus dit de Métropolis (Fig. A.2) en tirant au sort une

modification de la configuration actuelle changeant 1’énergie du systéme d’une quantité AE. Si

1. Le nom de recuit simulé (simulated annealing) est inspiré d’un processus utilisé en métallurgie ot on alterne

des cycles de refroidissement lent et de réchauffage (recuit) afin de minimiser 1’énergie d’un matériau.
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Recuit simulé et Optimisation

I’énergie diminue, la modification est alors acceptée, si en revanche celle-ci augmente le change-
ment est effectué avec une probabilité exp (%) (dans notre cas, ky = 1). Les perturbations
dégradantes sont donc fréquemment acceptées a haute température mais fréquemment rejetées
a basse température. L’acceptation d’une solution dégradante augmentant 1’énergie permet ainsi
a I'algorithme d’explorer une plus grande partie de I'espace des configuration en ne s’enfermant

pas dans un minimum local d’énergie.

L’itération se poursuit (figure A.2) tant que Iénergie du systéme diminue. Un changement

) —.

"

F1cURE A.1 — Convergence du Recuit Simulé vers un minimum global

de palier de température est effectué lorsque l'algorithme est passé successivement soit par
12 x n solutions acceptées directement (diminution de I’énergie), soit par 100 x n solutions dé-
gradantes (augmentation de I’énergie). La température est alors diminuée de fagon géométrique
( Ti41 = 0.9 x T;) et on reprend le processus jusqu’a ce que les diminutions de températures
restent inefficaces (ici, trois paliers de température successifs sans aucune acceptation).

La température initiale est calculée de la fagon suivante [171] : 100 perturbations sont effectuées
au hasard et la moyenne (AE) des variations AE est évaluée. Ensuite, un taux initial d’accepta-
tion 7y des perturbations dégradantes est choisi, selon la "qualité" supposée de la configuration
initiale, par exemple :

— qualité "médiocre" : 9 = 50% (démarrage a haute température)

— qualité "bonne" : 79 = 20% (démarrage a basse température)

La température initiale est ainsi déduite de la relation :

exp (_I;A%E)) =170 (A1)

La Fig. A.1 illustre la démarche suivie par le recuit simulé : ’algorithme peut explorer tout 1’es-
pace des configurations, si la température est suffisamment élevée (Fig. A.3 (a)), sans s’enfermer

dans un minimum local (point "L" sur la figure) et ainsi converger vers le minimum global de la
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Recuit simulé et Optimisation

fonction (point "G" sur la figure). En revanche, lorsque la température (représentée par la barre

horizontale) baisse, seules quelques configurations restent accessibles (celles situées sous la barre).

DEBUT

CONFIGURATION INITIALE

TEMPERATURE INITIALE T

A 4

o
<

PERTURBATION ELEMENTAIRE
— variation AE de I'énergie

REGLE DE METROPOLIS
- si AE =0 : modification acceptée
- si AE > 0 : modification acceptée avec la
probabilité exp(- AE / (K * T))

équilibre
thermodynamique ?

diminution lente

3 s
systéme figé 7 de T

FIN

FIGURE A.2 — Algorithme de Recuit Simulé

167



Recuit simulé et Optimisation

A Température
L/\
(a) Température élevée : toutes les positions sont accessibles

VAN

(b) Température basse : seules quelques positions restent accessibles

G

L 7

F1GURE A.3 — Illustration de I’évolution de I’algorithme de Recuit Simulé
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Propriétés thermiques des matériaux dopés Yb*+ et Cr3+t
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Annexe

Fonctionnement d’un Position Sensitive

Detector (PSD)

Nous détaillons dans cette annexe le fonctionnement d’un PSD et les principes physiques mis
en jeu, afin de mieux appréhender les valeurs annoncées en termes de résolution et de sensibilité

de la technique Baryscan.

Deux types de PSD sont communément utilisés [189] : la photodiode & effet latéral (Lateral
Effect Photodiode, LEP) et le détecteur & quadrant. Le premier consiste en une photodiode
d’un seul bloc, non-pixelisée alors que le second est constitué d’un réseau (usuellement 2 x 2)
de photodiodes individuelles. Les PSD utilisés dans ce travail sont du premier type, sachant que

nous devons avoir une détection de la position du faisceau qui soit linéaire et continue.

Ces PSD se présentent comme une jonction p — n ou Schottky (Fig. C.1) dans laquelle la lu-
miere incidente sur le détecteur est convertie en un courant électrique divisé entre deux contacts
(pour le cas & une dimension) situés de chaque coté de la jonction (deux anodes et une cathode
commune). Ces deux courants sont ainsi proportionnels a la position du faisceau lumineux et le

PSD mesure la position exacte de son barycentre xp avec une grande précision.

Considérant la Fig. C.1(b) représentant un PSD avec une surface active de longueur L gé-
nérant des photo-courants I; et Io, le barycentre du faisceau est donné par :

L /I,—1
_ Nl
=Y <I1+12) (€1
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Fonctionnement d’un Position Sensitive Detector (PSD)

BEAM Center Position

Incident
X:B

J—
<+ —»
- p-type dopant R1 i, (-B@ i, R2

n-type Si substrate )

BIAS

Common backside contact

(a) (b)

FIGURE C.1 — PSD a effet latéral - Vue & une dimension

La résolution du PSD est définie comme la plus petite variation de position du faisceau dé-
tectable (i.e. la plus petite variation courant détectable, déterminée par le rapport signal sur
bruit). Le bruit peut étre séparé en plusieurs composantes : bruit thermique (courant I7), bruit
électronique (ou bruit de Schottky, I5), bruit dit aux amplificateurs (Ig,) voire bruit di aux

fluctuations du faisceau laser en puissance et position.

Le plus petit déplacement en position détectable Ax peut ainsi étre exprimé comme :

VIE 412+ 12,
Ap=r¥ T T (C.2)

Itot

ou I;, est le photo-courant total.

La réponse en tension délivrée par les PSD utilisés au cours de ce travail de these est linéaire
en fonction de la position du faisceau sur leurs surfaces actives. Ainsi, nous avons vu que la

position du barycentre (dans une direction) est donnée par :

Vo L (C.3)

B. —

ou V, et Vium sont les tensions délivrées par les voies x (voie différence) et somme (intensité
totale) et L la largeur du capteur. Toutefois, il est nécessaire de calibrer nos PSD (Fig. C.2), cette
relation devant parfois comporter un facteur correctif, du a 'influence de certains parametres

(longueur d’onde en particulier).
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Fonctionnement d’un Position Sensitive Detector (PSD)

T T T T j T T T T
4 | .
Equation y=a+bx
[ Weight No Weighting 4
3 HResidual sum 0,00825 i
of Squares
I | Adj. R-Square 0,99989 p
2 Value Standard Error i
b Intercept 6,70366E-4 0,00569
F Slope 0,88573 0,00232 4
= L .
S 1
> 1
-~ 0
>t 1
roar -
(o] + i
< 2 .
3 -
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Translation (mm)

FIGURE C.2 — Calibration du PSD New Focus 2931 (L =9 mm)

F1GURE C.3 — PSD New Focus 2951
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Annexe

Facteur de disparition d’'intensité radiale

Nous détaillons ici le calcul du facteur de disparition d’intensité radiale, employé aux Cha-
pitres 1 et 4, et définissant la coordonnée radiale & partir de laquelle I'intensité d’un faisceau

peut étre considérée comme négligeable.

L’intensité radiale d’'un faisceau Laguerre-Gaussien collimaté est définie comme :

1) = o[, (3] e (), D.1)

0

ou L, est le polynéome de Laguerre d’ordre p. La puissance totale dans le faisceau est :
“+o00
P=o2r / I(r)rdr. (D.2)
0

A partir du changement de variable u = 2r2 /w3, 'Eq. (D.2) s’exprime comme :

7'("(1]3[0
2

p— / T L w) £ (1) exp(—uw)du. (D.3)
0

Sachant que les polynémes de Laguerre forment une base complete sur 'intervalle demi-ouvert
[0, 400 par rapport & la fonction pondérante exp(—u), I'Eq. (D.3) est alors réduite & :

w3y

P =
2

(D.4)

De la méme facon, la puissance transmise par un diaphragme, considérant un faisceau incident

LGg collimaté, est définie comme :

w3l

P = /Oa Pap(u) exp(—u)du, (D.5)

ol a est le rayon du diaphragme et Pop(u) = Ly(u) x L,(u) est un polynéme en u de degré 2p.

Rappelons la formule suivante :

exp(az) «— k) (z
/73 x)exp(az)dr = p(az) Z(—l)kw, (D.6)
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Facteur de disparition d’intensité radiale

otl Py, () est un polynéme en z de degré m et P¥)(z) est la dérivée d’ordre p de Py, (z) par

rapport a x. L’Eq. (D.5) peut alors s’écrire comme :

Twdly [ & k 2 e k) (o,.2
p= TR0 {ZP<><0>—exp<—2m>ZP<><%>}, (D7)
k=0 k=0

ou £ = a/wy. Finalement, la fonction de transmission du diaphragme est définie comme :

2p 2p
T(r) = 7 = 5 PO0) -2 3P (2 (D.5)

Au moins 99% de la puissance incidente est transmise si T'(k) satisfait
2p 2p
ST P®(0) — exp(—2x?) 3" P (2x%) = 0.99. (D.9)
k=0 k=0
La seule racine x de I'Eq. (D.9) représente le facteur de disparition d’intensité radiale (radial
intensity vanishing factor) du faisceau. Pour un faisceau Gaussien (p = 0), I'Eq. (D.9) se réduit

finalement a :

exp(—2k2) = 0.01, (D.10)

et par conséquent, ko ~ 1.51.
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Caractérisation des effets de lentille de population
dans les lasers a solide

Les variations de I'indice de réfraction d’origine électronique, proportionnelles au nombre d'ions
actifs du matériau laser portés dans leur état excité et a la variation de polarisabilité entre le niveau
excité et le niveau fondamental, peuvent avoir un impact considérable sur les propriétés spatio-
temporelles des résonateurs laser. Il est ainsi nécessaire de disposer de méthodes sensibles afin de
les évaluer. Ce travail de thése est donc centré autour de la métrologie de ces effets dits « de
population », afin d’étre en mesure de mieux appréhender le comportement des lasers a solide voire
d'étre capable d'utiliser ces effets pseudo-nonlinéaires pour diverses applications.

La premiére partie de cette these consiste donc a quantifier les effets de population dans des
cristaux laser dopés Chrome et Ytterbium & I'aide de la technique Z-scan. Dans cette optique, nous
avons donc mis en place en expérience résolue en temps afin de nous affranchir des effets
thermiques, phénoméne inhérent a tout processus de pompage optique.

Nous avons par la suite mis au point une technique originale, appelée Baryscan, permettant de
mesurer de trés faibles variations d'indice et d'atteindre une sensibilité parmi les plus grande
rencontrée a ce jour. Cette technique est basée sur l'utilisation d’'un Position Sensitive Detector (PSD)
et les propriétés non-linéaires des cristaux sont déduites de I’évolution du barycentre du faisceau laser
pompe-sonde.

Nous présentons de plus des résultats concernant la focalisant diffractive de faisceaux laser a
I'aide d'optiques de phase ainsi que des techniques de mise en forme permettant de forcer une cavité
laser & osciller sur le mode transverse souhaité.

Mots clés : variation d'indice, effets de lentille, matériaux laser, Z-scan, Baryscan, PSD, effets
transverses dans les lasers a solide, focalisation diffractive, mise en forme de faisceau.

Characterisation of population lensing effects in solid-state lasers

In ion-doped solid-state laser materials, the pump-induced refractive index changes (RIC) have an
electronic component, the so-called population lens effect, which can be related to the change in
excited state population and to the polarizability difference between the excited and ground states.
These population effects have a tremendous influence upon the spatiotemporal characteristics of laser
resonators and it is thus a challenging problem to have sensitive techniques for measuring them.
Hence, this PhD thesis is focused on the metrology of the RIC for a better understanding of the solid-
state lasers behavior and in order to be able to use these effects for various applications.

The first part of this manuscript consists in measuring the population effects in Chromium and
Ytterbium-doped laser crystals with the Z-scan technique. For doing so, a time-resolved experiment
has been designed in order to discriminate between thermal and electronic effects.

In a second part, we have developed a new efficient technique, called Baryscan, able to measure
very weak RIC and to reach among the highest sensitivity levels to date. This method is based upon
the measurement of optical nonlinearities by means of beam centroid displacements with a Position
Sensitive Detector.

Besides, interesting results about the diffractive focusing of laser beams with a cascade of phase
plates are presented and two beam shaping techniques for forcing a laser to oscillate on a high-order
mode are detailed.

Keywords : refractive index changes, lensing effects, laser materials, Z-scan, Baryscan, PSD,
transverse effects in solid-state lasers, diffractive focusing, laser beam shaping.

Discipline : Optique appliquée et lasers
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Centre de Recherche sur les lons, les Matériaux et la Photonique (CIMAP)
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